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1 VorwortDiese Diplomarbeit bildet nun also den Shlussstein meines derzeitigen Studiums.Voll Freude erwarte ih das nun shon greifbar gewordene Ende.Doh ohne die Hilfe vieler würde ih hier niht stehen. Ganz besonders möhteih mih bei meinen Eltern bedanken, die mir all dies ermögliht haben und mirstets liebevoll zur Seite standen. Ih möhte dafür danken, dass ih die Möglihkeitbekommen habe, an der Universität Wien studieren zu dürfen. Auh allen anderen,die mir dieses Studium ermögliht haben, mir während des Studiums beigestandensind und mir Mut zum Durhhalten zugesprohen haben, möhte ih hier meinenbesonderen Dank zum Ausdruk bringen.Ih möhte mih dafür bedanken, dass ih diese Diplomarbeit shreiben durfte.Mein gröÿter Dank gilt hierbei Prof. Wladyslaw Szymanski, der mih als seinenDiplomanden aufgenommen und mih, ih möhte sagen, väterlih betreut hat. Vorallem die experimentelle Arbeit hat mir groÿe Freude gemaht. Dadurh bekam iheinen sehr groÿen Respekt vor allen naturwissenshaftlihen Erkenntnissen. Nunhabe ih eine leise Ahnung davon, wie mühsam diese der Natur abgerungen wer-den müssen. Allzu oft sind wir versuht, leihtfertig damit umzugehen und sie alsSelbstverständlihkeit anzunehmen. Dabei übersehen wir gerne die Menshen, diedahinter stehen, und welh hohen Preis sie oft dafür bezahlt haben.Bei der gesamten Aerosolgruppe unserer Fakultät möhte ih mih für die freund-lihe Aufnahme und Unterstützung bedanken, besonders bei Anne Maiÿer und Ger-hard Steiner, mit denen ih gemeinsam einige Messungen für diese Arbeit durh-führen durfte. Mein Dank gilt auh den Mitarbeitern der mehanishen Werkstättefür ihre Dienste und fahkundige Unterstützung.Altes vergeht, um Neuem zu weihen. Doh jede erworbene Fähigkeit bringt auhVerantwortung mit sih. Ih ho�e, diese P�ihten treu erfüllen zu können und bittedarum, mir dabei zu helfen. Wien, im Oktober 2010Peter Kallinger7
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2 EinleitungDie Untersuhung von Aerosolen hat sih heute zu einem wihtigen Forshungsfeldentwikelt. Heutzutage sind Aerosole in vielen Bereihen von Interesse, vor allem inder Medizin (z.B.: Feinstaubbelastung, Diagnostik, Verabreihung von Medikamen-ten durh Inhalation, et.), der Industrie (z.B.: Nanotehnologie, Biotehnologie,Partikelsynthese, Luft�lterung, et.) sowie bei der Untersuhung atmosphärisherVorgänge. [38, 42℄Unter einem Aerosol versteht man eine stabile Dispersion von festen oder �üssi-gen Partikeln in einem Gas, d. h. das Gas ist mit den Partikeln durhmisht. DerGröÿenbereih der Partikel liegt zwishen 1 nm und 100 µm. Diese Grenzen sind je-doh eher als Rihtwerte zu verstehen, da keine klare Abgrenzung getro�en werdenkann. An der Untergrenze betri�t dies den Übergang vom Molekül zum Partikel,an der Obergrenze den Übergang von einer stabilen zu einer instabilen Dispersionaufgrund der rashen Sedimentation von groÿen Partikeln. Die geläu�gsten Para-meter zur Messung von Aerosolen sind die Gröÿe bzw. die Gröÿenverteilung derPartikel sowie deren Konzentration. Letztere wird meistens als Anzahlkonzentra-tion (Anzahl der Partikel pro Volumseinheit) oder Massenkonzentration (Summeder Masse der Partikel pro Volumseinheit) gemessen. Teilweise werden jedoh auhdie Längenkonzentration (Summe der Durhmesser der Partikel pro Volumseinheit),Ober�ähenkonzentration (Summe der Ober�ähen der Partikel pro Volumseinheit)oder Volumenkonzentration (Summe der Volumina der Partikel pro Volumseinheit)gemessen.Eine der wihtigsten Voraussetzungen für die Untersuhung von Nanopartikeln(Partikel kleiner als 100 nm) ist die wohlde�nierte elektrostatishe Beladung. Vorallem für die Arbeit mit einem di�erentiellen Mobilitätsanalysators (DMA), einemhäu�g verwendeten Instrument in der Aerosolphysik, ist es von groÿer Wihtigkeit,die Ladungsverteilung des zu untersuhenden Aerosols genau zu kennen.Die dafür am häu�gsten eingesetzte Methode ist die bipolare Di�usionsbeladung.Dabei werden die Nanopartikel kurzfristig einer Atmosphäre mit hoher Ionenkon-9



2 Einleitungzentration (Ionen beider Polaritäten) ausgesetzt. Durh die thermishe Bewegungder Ionen kommt es zu Zusammenstöÿen mit den Nanopartikeln, wodurh dieseelektrostatish beladen werden. Zur Erzeugung der bipolaren Ionen werden in denmeisten Fällen α- oder β-Strahler verwendet, z.B.: 85Kr, 241Am oder 210Po. Dieseweit verbreitete Methode hat die Vorteile einer sehr einfahen Funktionalität (manbrauht imWesentlihen nur eine radioaktive Quelle in einen Behälter legen und daszu beladende Aerosol hindurh leiten) und eines gut bekannten, experimentell be-stätigten Ladungsgleihgewihtes (Stationäre Ladungsverteilung nah Fuhs). EinNahteil der Verwendung von radioaktiven Quellen ist, dass das radioaktive Präpa-rat entsprehend dem Zerfallsgesetz zerfällt und die Strahlung daher weder reguliertnoh aus- oder eingeshaltet werden kann. Daraus ergibt sih ein erhöhter Siher-heitsaufwand bei Transport, Lagerung sowie Ein- und Ausbau. Auÿerdem müssendie Quellen bei Verwendung von radioaktiven Isotopen mit kurzer Lebensdauerwie 210Po (138 Tage Halbwertszeit) öfters gewehselt werden. Das ebenfalls häu�gverwendete 241Am hat diesen Nahteil niht (432 Jahre Halbwertszeit), aber dafürzusätzlih zur leiht abshirmbaren α-Strahlung noh eine Rest-γ-Aktivität. Desweiteren ist die Ladungse�zienz bei kleinen Partikeln sehr gering. Für Partikel mit5 nm Durhmesser ist die Ladungswahrsheinlihkeit für einfah positiv geladenePartikel 1,9 % und für einfah negativ geladene Partikel 2,2 %.Aus diesen Gründen wird laufend nah einer alternativen Beladungsmethode ge-suht, die im Idealfall siher ist, einfah zu handhaben und eine hohe E�zienz, beieiner wohl de�nierten Ladungsverteilung hat.Diese Arbeit beshäftigt sih mit der experimentellen Untersuhung der bipola-ren Di�usionsbeladung von Aerosolen mittels Weihröntgenstrahlung. Der Vorteildieser Methode liegt in der höheren Siherheit, da die Röntgengeräte jederzeit ab-geshaltet werden können. Die verwendete Röntgenstrahlung ist so weih (max.9,5 keV), dass diese bereits durh eine 0,5 mm dike Aluminiumplatte ausreihendabgeshirmt wird. Die Untersuhung beshränkt sih dabei im Rahmen dieser Ar-beit auf einen Vergleih zwishen der Partikelbeladung durh Weihröntgenstrah-lung und der Partikelbeladung durh eine radioaktive Quelle.Bereits zu Beginn der experimentellen Arbeiten wurde jedoh ein Phänomen ent-dekt: die Bildung gröÿtenteils neutraler, stabiler Nanopartikel durh den Ein�ussder Weihröntgenstrahlung. Selbstverständlih wurde auf die Untersuhung dieserPartikelbildung ein groÿes Augenmerk gelegt, welhe ebenfalls einen Teil der vor-liegenden Arbeit bildet.10



In einem Kapitel werden die wihtigsten theoretishen Modelle zur Berehnungder Ladungswahrsheinlihkeit behandelt und in einem weiteren wird auf die vor-handene Literatur zum Thema der Aerosolbeladung mittels Weihröntgenstrahlungeingegangen. Auÿerdem werden Messergebnisse des Mobilitätsspektrums der unterWeihröntgenstrahlung erzeugten Ionen vorgestellt.Die Beladung von Aerosolen ist, wie oben erwähnt, ein Feld reger Forshungs-tätigkeit (z.B. [10, 13, 22, 25, 26, 32, 33, 39, 41, 47℄). Die Verwendung von Weihrönt-genstrahlung stellt eine von vielen Methoden dar. Seit einigen Monaten werdensolhe Geräte auh kommerziell vertrieben.1 Wie diese Diplomarbeit jedoh zeigt,gilt es aber erst noh eine Reihe von Fragen zu beantworten, ehe diese Art derAerosolbeladung bedenkenlos eingesetzt werden kann.

1HCT, Korea; TSI, USA 11
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3 Theorie der bipolarenDi�usionsbeladung vonAerosolteilhenIn einem Gas be�ndet sih grundsätzlih immer ein gewisser Anteil von Ionen,verursaht durh kosmishe Strahlung sowie durh ionisierende Strahlung von Ma-terialien aus der Umgebung. Aufgrund der thermishen Bewegung (Di�usion) derIonen kommt es zu Zusammenstöÿen zwishen den Ionen und den Aerosolparti-keln. Dadurh überträgt sih die elektrishe Ladung der Ionen auf die Partikel.Ist ein Aerosol über eine gewisse Zeit einer ausreihenden Ionenkonzentration aus-gesetzt, kommt es zu einem Ladungsgleihgewihtszustand. Da das Erreihen desGleihgewihtszustandes von der Ionenkonzentration abhängt und diese in der na-türlihen Atmosphäre relativ niedrig ist (200 bis 3000 Ionen/m3 [37℄), wird dieIonenkonzentration meist künstlih erhöht, z.B. durh ionisierende Strahlung oderelektrishe Entladungen. Man untersheidet zwishen einer unipolaren (alle Ionenhaben dieselbe Polarität) und einer bipolaren (durh Ionen beider Polaritäten) Dif-fusionsbeladung. Im Folgenden werden die wihtigsten theoretishen Beshreibun-gen der Ladungsverteilung von Aerosolen durh eine bipolare Di�usionsbeladungbehandelt.3.1 Ladungsgleihgewiht: Boltzmann-Verteilung1Keefe et al. [18℄ publizierten 1959 eine Berehnung des Ladungsgleihgewihtes aufBasis der Boltzmann-Verteilung. Dieses Berehnungsmodell stimmt für Tempera-turen nahe Raumtemperatur in einem Gröÿenbereih des Partikeldurhmessers von50 nm bis wenigstens 2 µm mit den experimentellen Messungen gut überein.1Zitiert nah P. C. Reist, Aerosol Siene and Tehnology [37℄ 13



3 Theorie der bipolaren Di�usionsbeladung von AerosolteilhenDie Boltzmann-Verteilung gibt an, dass die Anzahlkonzentration von Partikelnmit einer Energie E gegeben ist durh
c(E) = A exp

(−E

kT

)
, (3.1)wobei A eine Normierungskonstante, k die Boltzmann-Konstante und T die Tem-peratur ist. Für ein kugelförmiges Partikel mit einem Durhmesser d, das n Ele-mentarladungen trägt, ist die Energie

E = E0 +
n2e2

4πǫ0d
, (3.2)wobei E0 die Energie des ungeladenen Partikels ist und e die Elementarladung.Setzt man nun diese Energie in Gleihung 3.1 ein, erhält man

cn = c0 exp

(
− n2e2

4πǫ0dkT

)
, (3.3)wobei

c0 = A exp

(
−E0

kT

) (3.4)die Anzahlkonzentration der neutralen Partikel ist. Die Konzentrationen cn sindunabhängig von der Polarität, das heiÿt die Konzentration von n-fah positiv ge-ladenen Partikeln ist jeweils gleih groÿ wie die von n-fah negativ geladenen Par-tikeln. cn ist aber nur die Konzentration einer Polarität, die Konzentration n-fahgeladener Partikel beider Polaritäten ist 2cn. Somit ist auh die Summe der Konzen-trationen aller positiv geladenen Partikel c+ gleih der Summe der Konzentrationenaller negativ geladenen Partikel c− und ergibt sih zu
c+ = c− =

∞∑

n=1

cn . (3.5)Die Gesamtkonzentration aller Partikel ist
cT = c0 + c+ + c− = c0 + 2

∞∑

n=1

cn . (3.6)Daraus ergibt sih der relative Anteil von n-fah geladenen Partikeln einer Polarität
14



3.1 Ladungsgleihgewiht: Boltzmann-Verteilung
f(n) zu

f(n) =
cn

cT
=

c0 exp[−n2e2/(4πǫ0dkT )]

c0 +

∞∑

n=1

2c0 exp[−n2e2/(4πǫ0dkT )]

(3.7)oder
f(n) =

exp[−n2e2/(4πǫ0dkT )]
∞∑

n=−∞
exp[−n2e2/(4πǫ0dkT )]

. (3.8)
Substituiert man y =

e2

4πǫ0dkT
, erhält man

c+

c0
=

∞∑

n=1

exp(−n2y) (3.9)Für y kleiner als 1 (bei Standardtemperatur ist dies der Fall für Partikel mit einemDurhmesser gröÿer als 60 nm) gilt:
∞∑

n=1

exp(−n2y) =
1

2

(√
π

y
− 1

) (3.10)Daher ergibt sih der Anteil an neutralen Partikeln
f(0) =

c0

cT

=
c0

c0 + 2c+

=

√
y

π
(3.11)das heiÿt, die Gesamtkonzentration ist nun gegeben durh

cT = c0

√
π

y
= c0

√
π4πǫ0dkT

e2
(3.12)Setzt man diese Beziehung nun in 3.7 ein, erhält man den Ausdruk

f(n) =
cn

cT
=

√
e2

4πǫ0dkTπ
exp

(
− n2e2

4πǫ0dkT

)
, (3.13)mit dem die Ladungswahrsheinlihkeiten sehr leiht berehnet werden können. 15



3 Theorie der bipolaren Di�usionsbeladung von Aerosolteilhen
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Abbildung 3.1: Ladungsbilanz eines monodispersen Aerosols, wobei hier J± dieStröme der Partikel darstellen, die ihren Ladungszustand ändern.
J+
−2 ist also die Anzahl der �2-fah geladenen Partikel, die in einerZeiteinheit ein positives Ion aufnehmen und daher zu einem �1-fahgeladenen Partikel werden.3.2 Stationäre Ladungsverteilung nah Fuhs2Die von N. A. Fuhs 1963 publizierte Theorie [7℄ behandelt die Ladungsverteilungeines Aerosols in einer symmetrishen bipolaren Ionenatmosphäre als einen statio-nären Zustand. Ein z.B. einfah positiv geladenes Partikel entsteht dadurh, dasssih an ein neutrales Partikel ein positives Ion anlagert oder an ein zweifah positivgeladenes Partikel ein negatives Ion. Somit ergibt sih eine Ladungsbilanz wie siein Abbildung 3.1 dargestellt ist. Wird das System für eine ausreihend lange Zeitsih selbst überlassen, so stellt sih ein stationärer Zustand ein, wobei

J+
i = J−i+1 ∀iund daher Ni zeitlih konstant ∀i.Fuhs kritisierte die Verwendung der Boltzmann-Verteilung zur Beshreibung derLadungsverteilung, da diese ein Gleihgewiht annimmt und keinen stationären Zu-stand. Dies wäre für ihn gerehtfertigt, wenn die von einem Partikel eingefangenenIonen von diesem wieder als Ionen emittiert würden. Tatsählih verlassen sie dasPartikel aber als neutrale Moleküle und hinterlassen die Ladung am Partikel.Die Ionenströme zu den Partikeln kommen durh die Di�usion und die elektro-statishen Kräfte zustande, wobei hier sowohl Coulomb- als auh Bildladungskräfteberüksihtigt werden. Bei Partikeln, deren Durhmesser in der Gröÿenordnung derfreien Weglänge der Ionen liegt bzw. kleiner als diese ist, reiht allerdings eine Be-trahtung dieser Ströme in einem Kontinuum allein niht aus. Fuhs verwendetedaher die Methode der limitierenden Kugel (limiting sphere). Bei diesem Modellhandelt es sih um eine gedahte konzentrishe Kugel um das Partikel. Auf alle2Zitiert nah Fuhs (1963) [7℄ und Reishl et.al (1996) [34℄16



3.2 Stationäre Ladungsverteilung nah FuhsProzesse auÿerhalb der Kugel wird das Kontinuum-Modell (Di�usion) angewandt,während die Prozesse im Inneren so behandelt werden, als würden sie im Vaku-um ablaufen. Der Radius einer limitierenden Kugel ist dabei der Partikelradius,vergröÿert um die mittlere freie Weglänge der Ionen.Auÿerhalb der limitierenden Kugel (Kontinuum)Fuhs geht von folgender Di�erentialgleihung aus:
∂n

∂t
= D

∂2n

∂r2
+

2D

r

∂n

∂r
+ B

∂

∂r

[
r2nF (r)

] (3.14)Diese Gleihung beshreibt die Di�usion eines gasförmigen Ions zu einem kugelför-migen Partikel ohne äuÿere Felder. Dabei ist n die Ionenkonzentration, t die Zeit,
D der Di�usionskoe�zient der Ionen, r der Abstand von der Mitte des Partikels,
B die mehanishe Mobilität der Ionen und F die elektrostatishe Kraft auf dieIonen.Bei dieser Betrahtung wird die Di�usion der Partikel vernahlässigt. Auÿerdemändert sih die elektrostatishe Kraft bei jedem Auftre�en eines Ions auf das be-trahtete Partikel sprunghaft, weshalb obige Gleihung nur zwishen zwei solherAuftre�en gilt. Es wird daher die Bedingung für die Gültigkeit der Theorie ange-geben, dass die Wahrsheinlihkeit sehr gering ist, dass bei einem Zusammenstoÿvon einem Ion mit einem Partikel sih ein weiteres Ion im Abstand von einer Grö-ÿenordnung eines Partikeldurhmessers be�ndet.Des Weiteren nimmt Fuhs an, dass ∂n/∂t = 0, also dass die Ionenkonzentrationzeitlih konstant bleibt, wodurh sih ein konstanter Ionenstrom zu

Ic = 4πr2

(
D

dn(r)

dr
− BF (r)n(r)

) (3.15)ergibt. Damit kann die Ionenkonzentration in Abhängigkeit vom Abstand zum Par-tikel als
n(r) = exp

[
−φ(r)

kT

]
n0 +

Ic

4πD

r∫

∞

1

ρ2
exp

[
φ(ρ)

kT

]
dρ



 (3.16)geshrieben werden, wobei hier mit 1/kT = B/D substituiert wurde (k ist dieBoltzmann-Konstante, T die Temperatur) und n0 = n(r → ∞). Die potenzielle17



3 Theorie der bipolaren Di�usionsbeladung von AerosolteilhenEnergie der Ionen ist
φ(r) =

∞∫

r

F (r)dr =
e2

4πǫ0

{
i

r
−K

a3

2r2(r2 − a2)

}
, (3.17)wobei a der Partikelradius, e die Elementarladung und i die Anzahl der Ladungenauf dem Partikel ist. i ist positiv, wenn das Ion und das Partikel mit der gleihenPolarität geladen sind. K = 1 für ein perfekt leitendes Partikel.Innerhalb der limitierenden KugelAus geometrishen Gründen [46℄ ist der Radius der limitierenden Kugel gegebendurh

δ± =
a3

λ± 2

[
1

5

(
1 +

λ±

a

)5

− 1

3

(
1 +

λ± 2

a2

)(
1 +

λ±

a

)3

+
2

15

(
1 +

λ± 2

a2

)5/2
]

,(3.18)wobei λ± die mittlere freie Weglänge eines positiven/negativen Ions ist.Der Ionen�uss zum Partikel ist
Ik = 4πδ2

(
n(δ)c̄

4

)
α , (3.19)wobei n(δ) die Ionenkonzentration an der Ober�ähe der limitierenden Kugel und

n(δ)c̄/4 der Ionen�uss pro Zeiteinheit durh ein Ober�ähenelement in die limi-tierende Kugel ist (c̄ ist die mittlere thermishe Geshwindigkeit der Ionen). DieKollisionswahrsheinlihkeit α gibt an, welher Anteil der Ionen, die in die limitie-rende Kugel eindringen, mit dem Partikel kollidieren. Ohne Berüksihtigung derelektrostatishen Kräfte, ist aufgrund der Geometrie
αgeometrish =

(a

δ

)2

. (3.20)Berüksihtigt man die elektrostatishen Kräfte ist im Fall einer Anziehung
αanziehend > αgeometrishund bei einer Abstoÿung
αabstoÿend < αgeometrish .18



3.2 Stationäre Ladungsverteilung nah FuhsUm α zu berehnen, bediente sih Fuhs der Publikation von Natanson [30℄. Eswird ein kritisher Orbit mit einer minimalen apsidialen Distanz (ra)min und einemdazugehörigen Impaktparameter bmin eingeführt, wobei
b2 = r2

a

{
1 +

2

3kT
[φ(δ)− φ(ra)]

}
. (3.21)Ionen mit einem Impaktparameter b ≤ bmin tre�en auf das Partikel auf, währendIonen mit b > bmin die limitierende Kugel wieder ohne Zusammenstoÿ mit demPartikel verlassen. Die Kollisionswahrsheinlihkeit ist dann gegeben durh

α =

(
bmin

δ

)2

. (3.22)Das Minimum muss numerish im Bereih a < ra ≤ δ bestimmt werden. Fuhs ver-wendete α = 1, wenn die Ladung von Partikel und Ion untershiedlihe Vorzeihenhaben. Hoppel und Frik [14℄ haben angemerkt, dass diese Annahme niht korrektist3. Sie haben die α-Parameter neu berehnet und Untershiede für Partikel kleinerals etwa 10 nm festgestellt.
Kombinationskoe�zientenDa die Ionenströme innerhalb und auÿerhalb der limitierenden Kugel an ihrer Ober-�ähe gleih sein müssen, ist Ik(δ) = Ic(δ) = I, und durh Gleihsetzen von I in3.19 und 3.16 ergibt sih

n(δ) =

n0 exp

[
−φ(δ)

kT

]

1− exp

[
−φ(δ)

kT

]
αc̄δ2

4D

δ∫

∞

1

ρ2
exp

[
φ(δ)

kT

]
dρ

(3.23)
Durh Einsetzen in Formel 3.19 und Substitution von x = δ/ρ ergeben sih die3Auh bei einem anziehenden Potential können Ionen, die mit genügend hoher kinetishe Ener-gie in die limitierende Kugel eintreten und diese wieder verlassen, ohne mit dem Partikelzusammengetro�en zu sein. 19



3 Theorie der bipolaren Di�usionsbeladung von AerosolteilhenKombinationskoe�zienten zu
η±i =

I±i
n0

=

π(δ±)2c̄±α±i exp

[
−φi(δ

±)

kT

]

1 + exp

[
−φi(δ

±)

kT

]
α±i c̄±(δ±)2

4D±

1∫

0

exp

[
φi(δ/x)

kT

]
dx

, (3.24)
wobei i positiv, ist wenn die Ladung von Ion und Partikel die gleihe Polaritäthaben.LadungswahrsheinlihkeitDie Ladungsbilanz eines monodispersen Aerosols kann wie folgt dargestellt werden:

dN±
p

dt
= η2±p−1n

±N±
p−1 + η1∓p+1n

∓N±
p+1 − η2±p n±N±

p − η1∓p n∓N±
p (3.25)(siehe auh Abbildung 3.1), wobei N±

p die Anzahlkonzentration von p-fah posi-tiv/negativ geladenen Partikeln, η2p der Kombinationskoe�zient von p-fah posi-tiv/negativ geladenen Partikeln mit Ionen derselben Polarität, η1p der Kombinati-onskoe�zient von p-fah positiv/negativ geladenen Partikeln mit Ionen vershiede-ner Polarität und n± die Anzahlkonzentration der positiven/negativen Ionen ist.Unter stationären Bedingungen ist dN±
p

dt
= 0 , wodurh sih obige Gleihungentkoppeln lässt und folgende Beziehung ergibt:

N±
p

N±
p−1

=
n±

n∓
η2±p−1

η1∓p + η2±p
n±

n∓
− η1∓p+1

N±
p+1

N±
p

=: A±p , (3.26)wobei A±p auh rekursiv geshrieben werden kann als
A±p =

n±

n∓
η2±p−1

η1∓p + η2±p
n±

n∓
− η1∓p+1A

±
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(3.27)und damit folgt, dass
N±
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· · · N±
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N±
p−1

=

p∏
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3.2 Stationäre Ladungsverteilung nah Fuhsoder
N±

p = N0

p∏

j=1

A±j (3.29)Da man für die Berehnung von A±p den Wert von A±p+1 benötigt, muss für eineLösung der Gleihung angenommen werden, dass es eine maximale Beladung mgibt und die Konzentrationen von Partikeln mit höherer Beladung vernahlässigtwerden können, also dass N±
j = A±j = 0 ∀j ≥ m + 1. Damit erhält man nun diegesamte Anzahlkonzentration der Partikel
N = N0 +

m∑

k=1

(N−
k + N+

k ) (3.30)Somit ergibt sih der relative Anteil von p-fah positiv/negativ geladenen Partikelnzu
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) (3.31)und der relative Anteil ungeladener Partikel zu
f0 :=
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) (3.32)
Die Fuhstheorie stimmt mit den experimentellen Daten sehr gut überein [1, 15,34, 36, 44℄.Zur Berehnung der Ladungswahrsheinlihkeiten werden 5 Parameter der Ionenbenötigt: elektrostatishe Mobilität, Masse, Di�usionskoe�zient, mittlere thermi-she Geshwindigkeit sowie die mittlere freie Weglänge. Von diesen Parametern sindjedoh nur zwei unabhängig. Meistens geht man von der Mobilität und Masse ausund berehnet sih die restlihen Gröÿen daraus.Die mittlere thermishe Geshwindigkeit berehnet sih zu (z.B. [19℄):

c̄± =

√
8kT

πm± , (3.33)wobei hier für m± die Masse der positiven/negativen Ionen einzusetzen ist. 21



3 Theorie der bipolaren Di�usionsbeladung von AerosolteilhenDer Di�usionskoe�zient ist nah der Einstein-Relation [6℄
D± =

kTZ±

e
, (3.34)wobei Z die elektrostatishe Mobilität ist.Die freie Weglänge ist [19℄

λ± =
16
√

2

3π

D±

c̄±

√
M

M + m± , (3.35)wobei M die mittlere Masse der neutralen Gasmoleküle ist.3.3 Wiedensohler-Approximation4Die Fuhs-Theorie bietet eine gute Beshreibung der Ladungsverteilung, hat aberden Nahteil, dass die Rehnung numerish gelöst werden muss. Aus diesem Grundpublizierte A. Wiedensohler [43℄ eine shnell zu lösende, empirishe Approximationder Ladungsverteilung von Aerosolen in einer bipolaren Ionenatmosphäre für einenGröÿenbereih von 1 - 1000 nm.Für die Berehnung der Fraktion von Partikeln mit drei oder mehr Ladungsträ-gern verwendet Wiedensohler eine Formel von R. Gunn [8℄. (Die Theorie von Gunnist zwar analytish lösbar, stimmt aber für Partikeldurhmesser im Bereih derfreien Weglänge und darunter niht mehr mit den experimentellen Untersuhungenüberein.) Der relative Anteil von ≥3 fah geladenen Partikeln berehnet sih zu
f(N) =

e√
4π2ǫ0DpkT

exp

−
[
N − 2πǫ0DpkT

e2
ln

(
cNI+ZI+

cNI−ZI−

)]2

2
2πǫ0DpkT

e2

, (3.36)wobei N die Anzahl der Elementarladungen auf einem Partikel ist, e die Ele-mentarladung, ǫ0 die Dielektrizitätskonstante, Dp der Partikeldurhmesser, k dieBoltzmann-Konstante, T die Temperatur, cI± die Ionenkonzentration und ZI± dieIonenmobilität ist. Wiedensohler nimmt dabei die Konzentration von positiven undnegativen Ionen als gleih an und ZI+/ZI− mit 0,875 [45℄.Die Fraktion von Partikeln mit −2 ≤ N ≤ 2 wird mit folgender Formel4Zitiert nah Wiedensohler (1988) [43℄22



3.4 Nt-ProduktTabelle 3.1: Approximationskoe�zienten ai(N)N
ai(N) -2 -1 0 1 2
a0 -26,3328 -2,3197 -0,0003 -2,3484 -44,4756
a1 35,9044 0,6175 -0,1014 0,6044 79,3772
a2 -21,4608 0,6201 0,3073 0,4800 -62,8900
a3 7,0867 -0,1105 -0,3372 0,0013 26,4492
a4 -1,3088 -0,1260 0,1023 -0,1544 -5,7480
a5 0,1051 0,0297 -0,0105 0,0320 0,5059berehnet:

f(N) = 10

5∑

i=0

ai(N) (log Dp)
i

, (3.37)wobei der Partikeldurhmesser Dp in nm einzusetzen ist. Die Formel gilt für −1 ≤
N ≤ 1 in einem Gröÿenbereih von 1 nm ≤ Dp ≤ 1000 nm und für N = ±2im Bereih 20 nm ≤ Dp ≤ 1000 nm. Unterhalb eines Partikeldurhmessers von20 nm sind praktish nur mehr neutrale und einfah geladene Partikel vorhanden.Die Approximationskoe�zienten ai(N) sind in Tabelle 3.1 angeführt.Zur Berehnung der Näherungsformel verwendete Wiedensohler die Fuhs-Theoriemit den Ionenmobilitäten von Wiedensohler et al. (1986) [45℄, den Ionenmassen vonHussin et al. (1983) [15℄ und die Kollisionswahrsheinlihkeit α von Hoppel undFrik (1986) [14℄.3.4 Nt-ProduktDas Nt-Produkt (Ionenkonzentration * Zeit) de�niert die Zeit, die ein Aerosolbrauht, um bei einer gegebenen Ionenkonzentration in eine stabile Ladungsver-teilung zu kommen. Die Berehnungen von Davison und Gentry [5℄ zeigen, dass fürdie Fuhs-Theorie das Nt-Produkt mindestens 107 Ionen*s/m3 sein muss.
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3 Theorie der bipolaren Di�usionsbeladung von Aerosolteilhen

Abbildung 3.2: Vergleih der Ladungswahrsheinlihkeiten nah Boltzmann, Fuhs,sowie Hoppel und Frik (Quelle: P. C. Reist, Aerosol Siene andTehnology [37℄)
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4 ElektrostatisheAerosolbeladung mittelsWeihröntgenstrahlung in derLiteraturAlle mir bekannten Publikationen zur experimentellen Untersuhung der elektro-statishen Aerosolbeladung mittels Weihröntgenstrahlung stammen aus der For-shungsgruppe um Prof. Kikuo Okuyama (Department of Chemial Engineering,Graduate Shool of Engineering, Hiroshima University).Die erste Verö�entlihung ershien 2002 von Shimada et al. mit dem Titel �Bipo-lar Charging of Aerosol Nanopartiles by a Soft X-ray Photoionizer� [39℄. Die Auto-ren kamen zu dem Ergebnis, dass die Messungen der Ladungswahrsheinlihkeitenunter Verwendung von Weihröntgenstrahlung sowohl den theoretishen Vorhersa-gen entsprahen als auh mit den Messungen einer radioaktiven Quelle (241Am)übereinstimmten. Auÿerdem wurde bei der Verwendung von Weihröntgenstrah-lung eine höhere Ionendihte als bei 241Am gemessen, weshalb das stationäre La-dungsgleihgewiht shneller erreiht werden konnte.Die Arbeit von Han et al. (2003) �Classi�ation of monodisperse aerosol partilesusing an adjustable soft X-ray harger� [12℄ beshäftigt sih mit der Verwendung ei-ner verstellbaren Weihröntgenquelle, um Mehrfahladungen im Gröÿenbereih von0,1 - 1 µm zu verringern. Diese konnten auf unter 5 % der einfah geladenen Parti-kel reduziert werden, während die Konzentration der einfah geladenen Partikel inetwa gleih blieb.Von Han et al. (2003) wurde auh eine Methode zur unipolaren Di�usionsbela-dung mittels Weihröntgenstrahlung entwikelt [11℄, auf die hier jedoh niht nähereingegangen wird, da sih diese Diplomarbeit auf die bipolare Di�usionsbeladungbeshränkt. 25



4 Elektrostatishe Aerosolbeladung mittels Weihröntgenstrahlung in der LiteraturDie Publikation von Lee et al. (2005) [26℄ bestätigt im Wesentlihen die Messun-gen von Shimada et al. (2002) und wird daher ebenfalls niht näher behandelt.Yun et al. (2009) [47℄ bestätigten die Messungen ihrer Vorgänger, dass das La-dungsgleihgewiht durh Weihröntgenstrahlung gut mit dem durh eine radioak-tive Quelle übereinstimmt. In dieser Publikation wird auh erstmals eine Partikel-bildung unter dem Ein�uss von Weihröntgenstrahlung erwähnt.Auf zwei der oben genannten Arbeiten soll nun etwas genauer eingegangen wer-den, weil diese Publikationen für diese Diplomarbeit von hoher Relevanz sind.4.1 Shimada et al. (2002): �Bipolar Charging ofAerosol Nanopartiles by a Soft X-rayPhotoionizer�Die Autoren verwendeten als Weihröntgenquelle einen Photoionizer L6941 (Ha-mamatsu Photonis, Japan) mit 9,5 kV Beshleunigungsspannung. Die Ionisati-onskammer, dargestellt in Abbildung 4.1, war aus Messing gefertigt, umshlossenvon einem 3 mm diken Polyvinylhlorid-Container zur Abshirmung der Strah-lung. Auÿerdem war in der Ionisationskammer eine perforierte Platte mit 9 x 1 mmLöhern zur Gasdurhmishung angebraht. Zum Vergleih wurde eine zweite Io-nisationskammer mit einer eingeklebten α-Quelle (241Am, mit einer Aktivität von3,7 MBq = 100 µCi) verwendet.Das elektrostatishe Mobilitätsspektrum der durh die Röntgenstrahlung pro-duzierten Ionen wurde mit einem di�erenziellen Mobilitätsanalysator (DMA) ge-messen. Als Trägergas wurde dabei sowohl ge�ltertes N2-Gas als auh ge�lterteRaumluft mit einer relativen Luftfeuhtigkeit von 50-70 % verwendet. Das gemes-sene Spektrum mit Raumluft ist in Abbildung 4.2 zu sehen.Der Anteil der geladenen Partikel wurde mit einem monodispersen Silber-Stik-sto�-Aerosol gemessen. Dieses Aerosol wurde durh die Ionisationskammer (Weih-röntgen oder radioaktiv) geleitet und anshlieÿend durh einen elektrostatishenPlattenabsheider (ESP) in einen Kondensationskernzähler (CPC) geführt. Liegtam ESP keine Spannung an, werden vom CPC alle Partikel gezählt, unabhängigvon ihrer Ladung. Wird jedoh an den ESP Hohspannung angelegt, werden diegeladenen Partikel abgeshieden, und nur die ungeladenen Partikel erreihen denCPC. Aus den beiden Messwerten des CPC (bei ESP ein/aus) kann der Anteil26



4.1 Shimada et al. (2002)

Abbildung 4.1: Shematishe Darstellung der von Shimada et al. (2002) verwende-ten Ionisationskammern mit Weihröntgenquelle (oben) und radio-aktiver Quelle (unten) (Quelle: Shimada et al. 2002)

Abbildung 4.2: Elektrostatishes Mobilitätsspektrum der generierten Ionen mit ge-�lterter Raumluft als Trägergas (Quelle: Shimada et al. 2002)
27



4 Elektrostatishe Aerosolbeladung mittels Weihröntgenstrahlung in der Literatur

Abbildung 4.3: Messung der geladenen Fraktion von monodispersen Silberpartikelnvershiedener Gröÿen (Quelle: Shimada et al. 2002)an geladenen Partikeln berehnet werden. In Abbildung 4.3 sind die Ergebnissezu dieser Messung bei untershiedliher Partikelgröÿe zu sehen. Die gemessenenWerte mit Weihröntgenstrahlung stimmen gut mit den Vergleihswerten (241Am)überein.In einer weiteren Messung wurde die Anwendbarkeit von Weihröntgenstrahlungals Ersatz für radioaktive Quellen in Verwendung mit einem DMA untersuht. Einpolydisperses Zinkhlorid-Luft-Aerosol wurde durh die Ionisationskammer (Weih-röntgen oder radioaktiv) geleitet und anshlieÿend in einen DMA geführt. Als Parti-keldetektor am Ende des DMA diente ein CPC. Die Messergebnisse bei vershiede-nen Flussraten durh die Ionisationskammer sind in Abbildung 4.4 dargestellt. Esist deutlih zu sehen, dass bei Verwendung der Weihröntgen-Ionisationskammerdas Maximum der detektierten Partikel früher erreiht wird als bei 241Am. Shi-mada et al. führen das auf die höhere Ionenkonzentration in der Weihröntgen-Ionisationskammer zurük. Ansonsten sind die beiden Ionisationsmethoden abermiteinander vergleihbar. Der Abfall der Konzentrationen bei längerer Aufenthalts-dauer in der Ionisationskammer wird auf Di�usionsverluste zurükgeführt. Die Dif-fusion ist jedoh bei kleineren Partikeln stärker als bei gröÿeren und doh wird dergemessene Abfall der Partikelkonzentration bei kleineren Partikeln �aher. DieseAbnahme ist daher durh Di�usion allein niht zu erklären.28



4.2 Yun et al. (2009)

Abbildung 4.4: Gemessene Partikelkonzentration bei vershiedenen Partikelgröÿenund Aufenthaltszeiten in der Ionisationskammer (Quelle: Shimadaet al. 2002)Im Wesentlihen zeigen die Messungen, dass die Partikelbeladung mit Weih-röntgenstrahlung vergleihbar ist mit der durh eine radioaktive Quelle. Bei derVerwendung von Weihröntgenstrahlung kommen die Partikel jedoh rasher insstationäre Ladungsgleihgewiht.4.2 Yun et al. (2009): �E�et of X-ray energy andionization time on the harging performaneand nanopartile formation of a soft X-rayphotoionization harger�In dieser Publikation wurde eine ähnlihe Ionisationskammer verwendet wie vonShimada et al. (2002), wobei drei vershiedene Kammern mit untershiedliherLänge (50, 100 und 200 mm) zum Einsatz kamen (siehe Abb. 4.5). Die verwendeteWeihröntgenquelle (Photoionizer) konnte auf 3, 4 oder 9,5 kV Beshleunigungs-spannung eingestellt werden. Als Referenz wurde ein α-Strahler verwendet (241Am,2 Proben mit je 82 µCi).Bei der Messung des elektrostatishen Mobilitätsspektrums der Ionen (Abb. 4.6)konnten auh in der Ionisationskammer formierte Partikel mit einem Durhmesser29



4 Elektrostatishe Aerosolbeladung mittels Weihröntgenstrahlung in der Literatur
Abbildung 4.5: Shematishe Darstellung der verwendeten Ionisationskammer vonYun et al. (Quelle: Yun et al. 2009)von bis zu 4 nm gemessen werden. Als Trägergas wurde reiner Stiksto� verwendet,wobei die Reinheit niht näher angegeben wurde (�highly puri�ed dry N2 gas�).Die Autoren erklären diese Partikelbildung damit, dass durh die Röntgenstrah-lung angeregte Moleküle freie Radikale bilden und diese weiterhin �hemishe Pro-dukte� (�hemial produts�) durh Ionen-Molekül-Reaktionen bilden. Auh durhIonen-Clusterung bilden sih freie Radikale. Haben die sih bildenden �hemishenProdukte� einen ausreihend niedrigen Dampfdruk, kann sih eine Übersättigungeinstellen, wodurh sih durh homogene Nukleation Aerosolpartikel bilden.1 Mes-sungen der Partikelbildung bei vershiedenen Flussraten haben gezeigt, dass diePartikelbildung bei höheren Flussraten (= geringere Aufenthaltsdauer) abnimmt(siehe Abb. 4.7). In der Publikation wird daher angemerkt, dass bei der Verwen-dung von Weihröntgenstrahlung eine hohe Flussrate gewählt werden soll, um diePartikelbildung zu reduzieren.Die Messung der geladenen Fraktion der Partikel wurde analog zu der von Shima-da et al. (2002) durhgeführt, nur wurde hier ein Gold-Stiksto�-Aerosols verwen-det. Auh hier konnte praktish kein Untershied zwishen Weihröntgenstrahlungund 241Am festgestellt werden. Eine Veränderung der Beshleunigungsspannung derRöntgenquelle bewirkte ebenfalls keinen Untershied (Abb. 4.8).Weiters wurde auh ein Gröÿenspektrum eines polydispersen Gold-Stiksto�-1Originalzitat: �Previous investigations veri�ed that energy irradiation, suh as X-ray, UV-ray,and orona disharge, produes exited moleules through energy absorption and positive ionsand eletrons through eletron ejetion from gas moleules. Some exited moleules form freeradials that are eletrially neutral atoms or moleules. Exited moleules and free radialsform hemial produts beause they are highly reative. Eletrons and positive ions also pro-due free radials and hemial produts by ion�moleule reations; ion lusters are formed byion lustering, and ion lusters also produe free radials and hemial produts. Furthermore,some ion lusters grow into aerosol partiles by ion-indued nuleation. If hemial produtshave su�iently low vapor pressure and reate a supersaturated environment, they also formaerosol partiles through homogeneous nuleation.�30



4.2 Yun et al. (2009)

Abbildung 4.6: Elektrostatishes Mobilitätsspektrum der Ionen bei 9,5 kV Be-shleunigungsspannung bei vershiedenen Flussraten (Quelle: Yunet al. 2009)

Abbildung 4.7: Partikelbildung als Funktion der Flussrate beim 50 mm langenCharger (Quelle: Yun et al. 2009)
31



4 Elektrostatishe Aerosolbeladung mittels Weihröntgenstrahlung in der Literatur

Abbildung 4.8: Messergebnis der geladenen Fraktion bei vershiedenen Partikel-durhmessern (Quelle: Yun et al. 2009)Aerosol mit einem DMA gemessen, wobei die Partikel zuvor durh eine Ionisati-onskammer (Weihröntgen oder radioaktiv) geleitet wurden. Wie bei der Messungder geladenen Fraktion konnten auh hier keine nennenswerten Untershiede sowohlzwishen den vershiedenen Röntgenenergien als auh zu 241Am gemessen werden(Abb. 4.9).

Abbildung 4.9: Messung eines Gröÿenspektrums eines polydispersen Aerosols mitvershiedenen Chargern (Quelle: Yun et al. 2009)
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5 Der Weihröntgen-ChargerDas Herzstük der experimentellen Untersuhungen ist die Ionisationskammer mitden Weihröntgenquellen, im Folgenden �Weihröntgen-Charger� genannt.PhotoionizerAls Röntgenquelle wurden zwei Photoionizer L9491 (Hamamatsu Photonis, Japan)verwendet. Die Beshleunigungsspannung der Geräte beträgt 9,5 kV; der Strom ander Beshleunigungsröhre 150 µA. Die Energie der emittierten Weihröntgenstrah-lung liegt im Bereih zwishen 3 keV und 9.5 keV, was einer Wellenlänge von 0,41 nmbis 0,13 nm entspriht; das Maximum liegt bei 0,2 nm [9℄. Das vom Hersteller vor-gesehene Einsatzgebiet der Photoionizer ist die Neutralisation von elektrostatishenLadungen in industriellen Prozessen (z.B.: in Produktionsstraÿen der Elektronikin-dustrie, Verpakung von Pudern, Produktion von Plastikteilen). Zur Abshirmungdieser Röntgenstrahlen ist bereits eine 0,5 mm dike Aluminiumplatte ausreihend.IonisationskammerDie Ionisationskammer wurde aus Aluminium gefertigt. Das Volumen beträgt 1 l,um bei einer Flussrate von 2 l/min, eine Aufenthaltsdauer des Aerosols im Chargervon etwa 30 s zu erreihen1. Konstruktionszeihnungen der Ionisationskammer sindin den Abbildungen 5.1, 5.2 und 5.3 dargestellt. Der Innendurhmesser der Kammerbeträgt 10 m und die Wandstärke 1 m, wodurh eine ausreihende Abshirmungder Weihröntgenstrahlung bei weitem gewährleistet ist. Die Kammer wurde da-hingehend optimiert, dass sie von den beiden Ionizern, die einen Strahlungswinkelvon 130° haben, optimal ausgeleuhtet wird.Für die experimentellen Untersuhungen wurde auÿerdem eine weitere baugleiheIonisationskammer ohne Durhlass-Bohrungen für die Weihröntgenquellen angefer-tigt, in die eine radioaktive Quelle (210Po, 241Am) eingebraht werden kann.1viele Aerosolmessgeräte arbeiten in etwa mit dieser Flussrate 33



5 Der Weihröntgen-Charger

Photo-

Ionizer 1

Photo-

Ionizer 2

Abbildung 5.1: Skizze der Ionisationskammer mit den beiden Ionizern
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Abbildung 5.2: Längsshnitt der Ionisationskammer

Abbildung 5.3: Quershnitt der Ionisationskammer
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5 Der Weihröntgen-Charger

Abbildung 5.4: Geö�nete Ionisationskammer (rehts hinten) sowie Dekplatte mitmontierten Photoionizern (links vorne)

Abbildung 5.5: Weihröntgen-Charger mit aufgesetzter Dekplatte
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Abbildung 5.6: Weihröntgen-Charger (rehts) und baugleiher radioaktiver Char-ger (links) im Betrieb mit nahgeshaltetem 3-Weg Magnetventil(vorne)
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5 Der Weihröntgen-Charger
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6 Experimentelle Methoden undverwendete Geräte
6.1 Di�erenzieller Mobilitätsanalysator (DMA)Ein di�erenzieller Mobilitätsanalysator (DMA) ist ein Gerät zur elektrostatishenKlassi�zierung von Aerosolen und kann einen Gröÿenbereih von etwa 1 nm bis1000 nm abdeken [2, 24, 28, 35, 40℄. Das Shema eines DMA ist in Abbildung 6.1dargestellt. Im Wesentlihen ist ein DMA ein Zylinderkondensator, durh den zwi-shen den beiden Elektroden axial Reinluft �ieÿt. Diese Strömung muss laminarsein und wird meistens als Sheath-Air oder Mantel-Luft bezeihnet. Die äuÿereElektrode des DMAs ist geerdet, an der inneren Elektrode liegt eine Hohspannungan. Zusätzlih zur Sheath-Air wird an der Auÿenelektrode das zu klassi�zierendeAerosol eingeleitet. Auf geladene Partikel mit der entgegengesetzten Polarität zurSpannung an der Zentralelektrode wirkt eine Kraft in Rihtung der Zentralelek-trode aufgrund des elektrishen Feldes und eine entgegengesetzte Reibungskraftaufgrund der Viskosität der Luft. Auÿerdem bewegt sih das Partikel parallel zuden Elektroden aufgrund der Sheath-Air-Strömung. In einem bestimmten Abstand(Absheidelänge) zur Aerosol-Einlassö�nung im DMA be�ndet sih ein Shlitz ander Zentralelektrode, durh den Luft abgesaugt wird (Sample-Air). Durh diesenShlitz wird aber niht nur Luft, sondern auh jene Partikel abgesaugt, die an derStelle des Shlitzes an der Zentralelektrode aufgetro�en wären. Diese Partikel ha-ben alle die gleihe elektrostatishe Mobilität. Partikel mit einer höheren Mobilität(kleinere bzw. stärker geladene Partikel) tre�en shon vor dem Auslassshlitz aufdie Zentralelektrode und werden dort deponiert. Analog tre�en Partikel mit ei-ner geringeren Mobilität (gröÿere bzw. shwäher geladene Partikel) erst nah demShlitz auf die Zentralelektrode auf. Die Luft am Aerosol-Auslass des DMA bein-haltet also nur mehr Partikel mit einer bestimmten elektrostatishen Mobilität.Diese ist abhängig von der Geometrie des DMA, der gewählten Flussraten und der39



6 Experimentelle Methoden und verwendete Geräte

Abbildung 6.1: Shematisher Aufbau eines DMAangelegten Spannung an der Zentralelektrode.In den meisten Fällen werden DMAs im sogenannten �losed-loop�-Modus betrie-ben, d. h. Sheath-Air (Mantel-Luft) und Exess-Air (Abluft) bilden einen Kreislauf.Dazu wird die Exess-Air mit einer Pumpe abgesaugt, ge�ltert, getroknet und alsSheath-Air wieder in den DMA eingebraht. Oft wird auh eine kritishe Düse zurRegulierung der Flussrate eingesetzt. Das Gegenstük zur �losed-loop� bildet die�open-loop�, wo Sheath- und Exess-Air keinen geshlossenen Kreislauf bilden.Verwendungsmöglihkeiten eines DMAFür einen DMA gibt es zwei Verwendungsmöglihkeiten. Der eine ist der Betrieb alsKlassi�kator (Classi�er) zur Erzeugung von gröÿende�nierten Aerosolen. In diesem40



6.1 Di�erenzieller Mobilitätsanalysator (DMA)Betriebsmodus ist die Spannung an der Zentralelektrode konstant, wodurh stetsdie gleihe Mobilitätsfraktion, die bestimmten Partikelgröÿen entspriht, aus demeingebrahten Aerosol herausgeshnitten wird.Der zweite Verwendungszwek ist der Betrieb als Analysator (Analyzer) zur Mes-sung des Mobilitätsspektrums eines Aerosols. Bei einer solhen Messung wird erstdie Maximalspannung an die Zentralelektrode angelegt und dann shrittweise umeinen konstanten Faktor verringert, wodurh jeweils eine andere Mobilitätsfrakti-on ausgeshnitten wird. Am Aerosol-Auslass des DMAs ist ein Partikeldetektorangeshlossen. Mit den Datenpaaren Spannung � Konzentration kann das Mobili-tätsspektrum aufgetragen werden und, wenn die Ladungsverteilung des Eingangs-aerosols bekannt ist, kann daraus das Korngröÿenspektrum des Eingangsaerosolsberehnet werden. Die Steuerung eines solhen Messprozesses erfolgt heute in denmeisten Fällen automatish.1Physikalishe ZusammenhängeDie elektrostatishe Mobilität ist de�niert durh
Z = n · e ·B , (6.1)wobei n die Anzahl der elektrishen Ladungen auf dem Partikel und e die Elemen-tarladung ist. Die dynamishe Mobilität B ist

B =
Cs(Dp)

3π · ηLuft ·Dp
. (6.2)Dabei ist Cs(Dp) die Shlupfkorrektur [4,23℄, ηLuft die Viskosität der Luft und Dpder Partikeldurhmesser.Daraus ergibt sih die elektrostatishe Mobilität zu

Z =
n · e · Cs(Dp)

3π · ηLuft ·Dp
= const · n Cs(Dp)

Dp
. (6.3)Für einen zylindersymmetrishen DMA ist die mittlere elektrostatishe Mobilität

Z∗ =
1

V

ln(R2/R1)

2π · L
Qsh + Qex)

2
, (6.4)1Im Zuge dieser Arbeit wurde von mir ebenfalls eine DMA Steuerungssoftwareentwikelt, die unter der GNU Publi Liene verö�entliht wurde und unterhttp://soureforge.net/projets/dmaontrol/ heruntergeladen werden kann. 41
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Abbildung 6.2: Shematisher Aufbau des CPC 3025 von TSI (Quelle: TSIInorporated)wodurh sih die Beziehung
n

Cs(Dp)

Dp

= const · 1

V
(6.5)ergibt. Dabei ist V die Spannung an der Zentralelektrode, R1 der Auÿenradius derZentralelektrode, R2 der Innenradius der Auÿenelektrode, L die Absheidelänge,

Qsh der Mantel-Luftstrom und Qex der Abluftstrom.
6.2 Kondensationspartikelzähler (CPC)Ein Kondensationspartikelzähler ist ein Gerät zur Messung der Anzahlkonzentra-tion eines Aerosols. Eine shematishe Darstellung des CPC 3025 von TSI ist inAbbildung 6.2 zu sehen. Die Arbeitsweise basiert auf der heterogenen Nukleation.Das zu messende Aerosol wird aufgewärmt und mit Dampf (z.B. Butanol) gesättigt.Anshlieÿend durhläuft es einen Kühler, wodurh eine Übersättigung des Dampfesentsteht. Dies führt zu einer Nukleation, wobei die Aerosolpartikel als Nukleations-kerne dienen. Die durh die Kondensation in ihrer Gröÿe angewahsenen Partikelkönnen nun optish detektiert (gezählt) werden.42



6.3 Faraday-Cup-Elektrometer (FCE)6.3 Faraday-Cup-Elektrometer (FCE)Ein Faraday-Cup-Elektrometer besteht aus einem Faradayshen Kä�g, in dem sihein Partikel�lter be�ndet. Wird nun durh diesen Filter ein Aerosol gesaugt, werdendie Partikel abgeshieden und es ändert sih das Potential des Faradayshen Kä�gs,abhängig von der Beladung der Aerosolpartikel. Ist der Faradayshe Kä�g geerdet,�ieÿt über die Erdung ein Strom entsprehend der elektrishen Ladung, die durhdie Partikel am Filter deponiert wird. Dieser Strom wird verstärkt und gemessen.Ist die Ladung der Aerosolpartikel wie auh der Volums�uss des Aerosols durh denFilter bekannt, kann daraus eine Partikelkonzentration errehnet werden.6.4 Elektrisher Aerosoldetektor (EAD)Der elektrishe Aerosoldetektor von TSI In. ist ein Detektor für Partikel mit ei-nem Durhmesser von 10 - 1000 nm. Das Arbeitsprinzip basiert auf einer elektro-statishen Beladung des Aerosols mittels einer Koronaentladung. Eine Skizze desshematishen Aufbaus ist in Abbildung 6.3 dargestellt. Ein Teil der eingesaugtenLuft wird ge�ltert und durh den Korona-Charger geführt, der andere Teil wird di-rekt in eine Mix-Kammer geleitet, wo das Aerosol mit den positiven Ionen aus derKoronaentladung zusammengeführt wird. Anshlieÿend wird das Aerosol an einerIonenfalle vorbeigeführt, wo die restlihen in der Luft verbliebenen Ionen abgeshie-den werden. Das Aerosol wird nun mit einem Faraday-Cup-Elektrometer detektiert.Die mittlere Beladung der Partikel ist proportional zu ihrem Durhmesser [27℄, wes-halb mit dem EAD die Längenkonzentration (Summe der Durhmesser der Partikelpro Volumseinheit) gemessen wird. Es ist aber auh möglih, den Korona-Chargerabzushalten und nur das Faraday-Cup-Elektrometer des EAD zu verwenden.6.5 Elektrostatisher Absheider (ESP)Ein elektrostatisher Absheider (ESP) ist eine Vorrihtung zur Absheidung elek-trostatish geladener Partikel. Dieser ist oft als Plattenkondensator ausgeführt, wo-bei das Aerosol parallel zu den Platten strömt. Wird an die Platten Hohspannungangelegt, werden alle geladenen Partikel in Rihtung der Platten abgelenkt unddort deponiert. 43
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Abbildung 6.3: Shematisher Aufbau des EAD 3070A von TSI (Quelle: TSIInorporated)6.6 Collison-ZerstäuberEin Collison-Zerstäuber ist eine Vorrihtung zum Zersprühen von Flüssigkeiten bzw.�üssiger Dispersionen [29℄. Über ein Ende einer Kapillare, dessen anderes Ende indie Flüssigkeit getauht ist, wird Luft geführt. Durh den Unterdruk, der durh dieLuftströmung erzeugt wird, wird die Flüssigkeit angesaugt und zersprüht. In denmeisten Fällen wird die zu zersprühende Substanz in einer Flüssigkeit gelöst bzw.dispergiert (z.B.: Kohsalz in Wasser, Polystyrol-Latex-Partikel in Wasser, et.).Werden die zerstäubten Tröpfhen anshlieÿend durh einen Di�usionstrokner ge-leitet, so dampft das Lösungsmittel ab und übrig bleibt die Substanz. Durh dasMishungsverhältnis: gelöste Substanz : Lösungsmittel kann die ungefähre Gröÿeder Aerosolpartikel eingestellt werden.
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6.6 Collison-Zerstäuber

Abbildung 6.4: Shematisher Aufbau eines Collison-Zerstäubers (Quelle: TSIInorporated)
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6 Experimentelle Methoden und verwendete Geräte

Abbildung 6.5: Shematishe Darstellung eines Elektrosprays6.7 Di�usionstroknerEin Di�usionstrokner ist ein Gerät zum troknen von Aerosolen. Dabei wird diesesdurh Rohre geleitet, deren Wände Wasserdampf durhlassen. Diese Rohre be�n-den sih in einem mit Kieselgel gefüllten Behälter. Durh die stark hygroskopisheEigenshaft des Kieselgels ist in einem Di�usionstrokner die Luftfeuhtigkeit sehrgering, was weiters zu einer Troknung des durhgeleiteten Aerosols führt.6.8 ElektrosprayEin Elektrospray ist eine Vorrihtung zum Zersprühen von Nanoaerosolen [31℄. Da-bei wird die zu zersprühende Substanz in einer elektrish leitenden Pu�erlösunggelöst, auf Hohspannungsniveau gelegt und durh eine Kapillare gedrükt. Dasandere Ende der Kapillare be�ndet sih in einer geerdeten Kammer, in welhe einGemish aus Reinluft und CO2 zugeführt wird. An diesem Ende entsteht durh diean der Lösung angelegten Spannung ein Konus. An der Spitze dieses Konus bildetsih nun ein feiner Strahl aus Tröpfhen der Pu�erlösung mit den darin gelöstenNanopartikeln. Im Idealfall enthält jedes Tröpfhen ein Partikel. Die Pu�erlösungdampft in weiterer Folge rash ab, und es bleibt nur mehr die gelöste Substanzübrig. Das so erzeugte Aerosol wird nun durh eine Kammer mit einer radioak-tiven Quelle geleitet, um die meist hohe elektrostatishe Ladung der Partikel zuneutralisieren und das Aerosol in ein Ladungsgleihgewiht zu bringen.46



7 ElektrostatishesMobilitätsspektrum der imWeihröntgen-Chargererzeugten IonenDieses Kapitel behandelt die Messung des elektrostatishen Mobilitätsspektrumsder im Weihröntgen-Charger erzeugten Ionen. Die elektrostatishe Mobilität derIonen ist ein wihtiger Parameter zur Berehnung der Ladungsverteilung.Unter dem Ein�uss von ionisierender Strahlung bilden sih in der Luft (abhängigvon ihrer hemishen Zusammensetzung) eine Reihe vershiedener Ionen, z.B.: H+,H3O+, (H2O)nH3O+, N2+, O2+, NO+, O-, O2-, NO2-, OCN- sowie freie Elektronen[3℄.7.1 Experimentelles SetupDie Messung erfolgte mit einem an der Universität Wien entwikelten hohau�ösen-den �Ultra-DMA� (UDMA) [40℄. Die Anordnung zur Messung der elektrostatishenMobilität der Ionen ist in Abbildung 7.1 dargestellt. Drukluft aus einem Kom-pressor wurde über drei seriell angeordnete Aktivkohle�lter gereinigt, in vier seriellangeordneten Di�usionstroknern getroknet und danah mit einem Absolut�lterge�ltert. Anshlieÿend wurde die Luft an einer Temperatur- und Feuhtemessson-de vorbeigeführt und in den Charger eingeleitet (Weihröntgen oder 210Po). DerLuftauslass vom Charger war direkt an den UDMA angeshlossen. Als Partikel-detektor diente ein Faraday-Cup-Elektrometer. Der UDMA wurde im losed-loopModus betrieben, d. h. Qsh = Qex (Reinluftstrom = Abluftstrom), wobei Qsh ≃550 l/min war. Der angesaugte Luftstrom vom Faraday-Cup-Elektrometer betrug6,5 l/min, der Luftstrom vom Kompressor, je nah Versuh, 8 l/min bis 16 l/min.47



7 Elektrostatishes Mobilitätsspektrum der imWeihröntgen-Charger erzeugten Ionen
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Abbildung 7.1: Shema des experimentellen Setup zur Messung des Mobilitätsspek-trum der generierten IonenZur Abführung der übershüssigen Luft und um einen Drukausgleih mit der Atmo-sphäre zu gewährleisten, wurden T-Stüke eingesetzt, die an einem Ende gegen dieAtmosphäre o�en waren. Ein T-Stük war zwishen Absolut�lter und Temperatur-/Feuhtemessung eingesetzt, ein zweites zwishen Charger und UDMA, wobei im-mer nur eines der beiden T-Stük geö�net war. Bei den Versuhen mit einer Durh-�ussrate durh den Charger von Qh = 6,5 l/min war das erste T-Stük (zwi-shen Absolut�lter und Temperatur-/Feuhtemessung) geö�net, bei allen übrigendas zweite.7.2 ErgebnisseIn Abbildung 7.2 ist das Messergebnis des elektrostatishen Mobilitätsspektrumsder positiven und negativen Ionen bei vershiedenen Flussraten durh den Weih-röntgen-Charger dargestellt. Bei diesen Messungen waren beide Ionizer eingeshal-tet. Die positiven Ionen haben ein sharfes Maximum bei 1,1 nm. Das Maximumdes Mobilitätsspektrums der negativen Ionen liegt bei etwa 0,95 nm und ist wenigerdeutlih ausgebildet. Wie zu sehen ist, kann der Untershied zwishen den vershie-denen Flussraten vernahlässigt werden, weshalb bei den weiteren Darstellungenjeweils nur eine Flussrate behandelt wird.In Abbildung 7.3 ist das Ionenspektrum bei vershiedenen Betriebsmoden desWeihröntgen-Chargers zu sehen. Ionizer 1+2 bedeutet, dass beide Ionizer einge-shaltet waren; bei Ionizer 1 bzw. Ionizer 2 war jeweils nur ein Ionizer eingeshaltet,wobei Ionizer 2 näher beim UDMA war, also näher beim Luftauslass des Chargers.48
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Abbildung 7.2: Positives und negatives Mobilitätsspektrum der Ionen des Weih-röntgen-Chargers bei vershiedenen Flussraten
49



7 Elektrostatishes Mobilitätsspektrum der imWeihröntgen-Charger erzeugten IonenDie Messung 210Polonium wurde mit einer baugleihen Ionisationskammer gemaht,die mit einer Probe 210Po (400 µCi) bestükt war. Die Messung 241Ameriium isthier lediglih eine qualitative Vergleihsmessung, da die Geometrie des verwendetenAm-Chargers eine andere ist. Es ist zu sehen, dass das Spektrum der Messung Ioni-zer 2 mit dem der Messung Ionizer 1+2 vergleihbar ist; die Ionenkonzentration derMessung Ionizer 1 ist jedoh deutlih geringer. Noh geringer ist die Ionenkonzen-tration bei der Messung 210Polonium. Auÿerdem ist hier das Spektrum sehr zakig.Dies liegt mögliherweise daran, dass der Innendurhmesser der Ionisationskam-mer gröÿer ist als die Reihweite von α-Strahlung in Luft und daher nur in einemTeil der Kammer Ionisationsprozesse statt�nden. Die Ionenkonzentration der Mes-sung 241Ameriium ist vergleihbar mit Ionizer 1+2, auh die Hauptmaxima liegenan denselben Mobilitätsgröÿen. Allerdings sind die Spektren des Weihröntgen-Chargers breiter in Rihtung gröÿerer Ionen als bei Verwendung von radioaktivenChargern.In einer weiteren Messung wurde der Frage nahgegangen, ob die Untershiedezwishen den Messungen Ionizer 1 und Ionizer 2 auf die Geometrie zurükzufüh-ren sind oder ob der Untershied an den Ionizern selbst liegt. Daher wurde dieIonisationskammer umgedreht, also die Flussrihtung geändert. Das Ergebnis die-ser Messungen ist in Abbildung 7.4 zu sehen. Dabei sind jeweils die Spektren vonIonizer 1 und Ionizer 2 (Charger gedreht) sowie Ionizer 2 und Ionizer 1 (Chargergedreht) fast dekungsgleih. Der Untershied der Spektren liegt also in der Geo-metrie. Dies ist plausibel, da Ionizer 2 bzw. Ionizer 1 (Charger gedreht) näher amLuftauslass und somit auh näher am UDMA ist. Die durh diesen Ionizer erzeug-ten Ionen haben somit weniger Zeit, um zu rekombinieren bzw. zu den Wänden zudi�undieren.Um festzustellen, welhen Ein�uss das verwendete Metall, aus dem der Weih-röntgen-Charger gefertigt ist, auf das Ionenspektrum hat, wurde der zylindrisheTeil des Weihröntgen-Chargers innen mit vershiedenen 0,1 mm diken Metallble-hen ausgekleidet. Es wurde ein Bleh aus Edelstahl und ein weiteres aus Messingverwendet. Die Messung Aluminium wurde ohne Bleheinlage durhgeführt (dieIonisationskammer besteht aus Aluminium). Die Spektren der positiven Ionen zei-gen keinen nennenswerten Untershied. Die leihte Vershiebung des Maximums istwohl auf eine leihte Änderung der Flussrate der Sheath-Air des UDMAs zurük-zuführen. Bei den negativen Spektren wurde bei den Messungen mit Edelstahl und50
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Abbildung 7.4: Positives und negatives Mobilitätsspektrum der Ionen des Weih-röntgen-Chargers in beiden Flussrihtungen
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7.2 ErgebnisseTabelle 7.1: Elektrostatisher Mobilitätsdurhmesser von (H2O)nH3O+ Ionen unterVerwendung der Kilpatrik-Relation [21℄Masse [amu℄ Mobilität [m2/Vs℄ Mobilitätsdurhmesser [nm℄(H2O)1H3O+ 37 2,67 0,87(H2O)2H3O+ 55 2,34 0,93(H2O)3H3O+ 73 2,12 0,98(H2O)4H3O+ 91 1,96 1,02(H2O)5H3O+ 109 1,84 1,05(H2O)6H3O+ 127 1,74 1,08(H2O)7H3O+ 145 1,65 1,11(H2O)8H3O+ 163 1,58 1,13(H2O)9H3O+ 181 1,51 1,16(H2O)10H3O+ 199 1,46 1,18(H2O)20H3O+ 379 1,12 1,35(H2O)30H3O+ 559 0,94 1,47(H2O)40H3O+ 739 0,82 1,58(H2O)50H3O+ 919 0,74 1,66Messing ein zweiter �Höker� rehts neben dem normalen Maximum gemessen. Dieskönnte allerdings auh auf Verunreinigungen zurükzuführen sein (siehe auh Abb.7.6).Es wurde auÿerdem der Ein�uss der Luftfeuhtigkeit auf die Ionenspektren ge-messen (Abb. 7.6). Dazu wurde die Luft nah der Reinigung und Troknung mitreinem Wasser befeuhtet. Das positive Ionenspektrum weist bei befeuhteter Lufteine geringere Ionenkonzentration am Hauptmaximum auf, hat aber dafür über denRest des Spektrums eine durhgehend höhere Konzentration. Auÿerdem konnte einweiterer Peak bei etwa 1 nm gemessen werden, vor allem bei hohen Flussratendurh den Charger. Durh das Befeuhten hat sih das Hauptmaximum des negati-ven Ionenspektrums zu gröÿeren Durhmessern hin vershoben und auÿerdem einen�Doppelhöker� ausgebildet. Das weitere Spektrum weist ansonsten keine besonde-ren Untershiede auf.Mit Verwendung der Kilpatrik-Relation [21℄ und der spekulativen Annahme,dass es sih bei den positiven Ionen sämtlih um (H2O)nH3O+ handelt, können diegemessenen Mobilitätsspektren auh wie folgt interpretiert werden (siehe auh Tab.7.1): Bei trokener Luft bilden (H2O)7H3O+ Ionen den Hauptanteil. Kleinere Ionenkonnten niht gemessen werden. Aufgrund der geringen Shrittweite des Durhmes-53
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Abbildung 7.5: Positives und negatives Mobilitätsspektrum der Ionen des Weih-röntgen-Chargers bei vershiedenen Metalleinlagen
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7 Elektrostatishes Mobilitätsspektrum der imWeihröntgen-Charger erzeugten Ionensers zwishen den vershiedenen (H2O)nH3O+ Ionen sind gröÿere Ionen nur mehrshleht zu identi�zieren. Durh die Befeuhtung der Luft sind die kleinsten gemes-senen Ionen (H2O)4H3O+. Haupsählih bildeten sih hier (H2O)8H3O+ Ionen, aberauh (H2O)9H3O+ (siehe Abb. 7.6a: rote Linie).Nimmt man an, dass es sih bei den negativen Ionen um (H2O)nOH- handelt, sosind hier bei trokener Luft hauptsählih (H2O)2OH- Ionen vorhanden; (H2O)4OH-und (H2O)10OH- sind ebenfalls häu�g vertreten. Bei feuhter Luft bilden sih jedohin erster Linie (H2O)4OH- und (H2O)6OH- Ionen.
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8 Nanopartikelbildung unterWeihröntgenstrahlungZu Beginn der Arbeiten mit dem Weihröntgen-Charger stellte sih heraus, dassdurh die Wirkung der Weihröntgenstrahlung auf das partikelfreie Trägergas ei-ne Bildung von Nanopartikeln statt�ndet. Diese Eigenshaft ist für einen Chargerhöhst unerwünsht, da er das Aerosol in ein Ladungsgleihgewiht bringen, abersonst unverändert lassen soll. Gerade deshalb ist dieses Phänomen physikalishwihtig und sehr interessant, weshalb es im Zuge dieser Arbeit näher untersuhtwurde. Auh in der Literatur sind während den Arbeiten an dieser DiplomarbeitPublikationen zu diesem oder einem ähnlihen Phänomen ershienen [16, 47℄.Ein einfaher Versuh, um zu zeigen, dass die Partikelbildung tatsählih durhden Ein�uss der Weihröntgenstrahlung hervorgerufen wird, ist in Abbildung 8.1dargestellt. Über einen Filter wird Raumluft angesaugt, durh den Weihröntgen-Charger geleitet und anshlieÿend die Partikelkonzentration mit einem CPC (3022A,TSI, USA) gemessen.Zu Versuhsbeginn waren die Ionizer am Charger ausgeshaltet. Dabei wurdenur eine sehr geringe Partikelkonzentration gemessen, da lediglih ge�lterte Lufteingesaugt wurde. Nah dem Einshalten der Ionizer stieg die gemessene Partikel-konzentration jedoh stark an. Ein typishes Ergebnis dieses Versuhs ist in Tabelle8.1 zu sehen.
Weichröntgen-Charger

CPC

TSI 3022A
RaumluftAbbildung 8.1: Setup zur Messung der gebildeten Partikel im Weihröntgen-Charger 57



8 Nanopartikelbildung unter WeihröntgenstrahlungTabelle 8.1: Partikelbildung in ge�lterter Raumluft durh den Ein�uss vonWeihröntgenstrahlungZeit [min℄ Partikelkonzentration [1/m3℄Ionizer aus -1 0,3Ionizer ein 03 4, 4 ∗ 1054 3, 4 ∗ 10511 3, 3 ∗ 10520 3, 1 ∗ 105Erste Vermutungen, dass das Epoxidharz im Charger1 oder die Gummidihtun-gen unter dem Ein�uss der Weihröntgenstrahlung Partikel emittieren, konntenausgeshlossen werden, indem die entsprehenden Stellen mit etwa 0,2 mm Alumi-nium gegen die Strahlung abgeshirmt wurden, dies auf die Messergebnisse aberkeinen Ein�uss hatte. Ebenfalls konnte ausgeshlossen werden, dass die entstehen-den Partikel aus den Sihtfenstern der Ionizer emittiert werden, indem zwishenden Ionizern und der Ionisationskammer eine etwa 10 µm dike Aluminiumfolieeingefügt wurde, jedoh noh immer eine Partikelbildung gemessen werden konnte.8.1 Zusammenhang zwishen Partikelbildung undrelativer LuftfeuhtigkeitEs stellte sih heraus, dass die Partikelbildung im Zusammenhang mit der relativenLuftfeuhtigkeit steht. In Abbildung 8.2 ist das Setup, mit dem dieser Zusammen-hang gemessen wurde, shematish dargestellt. Ähnlih wie im vorigen Versuhwurde hier ge�lterte Luft durh den Weihröntgen-Charger gesaugt. Als Partikel-detektor diente hier ein EAD (3070A, TSI, USA), der die Längenkonzentration vonAerosolen misst. Neben Raumluft wurde hier auh Luft aus einem Membrantrok-ner (VarioDry FRL SF 0010, Donaldson, USA) verwendet, welhe über ein Ventilgeregelt wurde. Bei geshlossenem Ventil wurde daher Raumluft eingesaugt, bei ge-ö�netem Ventil Luft aus dem Membrantrokner. Zur Funktionsweise des Membran-trokners ist anzumerken, dass dieser einen Teil der getrokneten Luft als Spülluftverwendet und daher eine gewisse Zeit brauht, um seine optimale Trokenleistung1Undihte Stellen an der Ionisationskammer wurden mit einem Epoxidharzkleber abgedihtet.58



8.1 Zusammenhang zwishen Partikelbildung und relativer Luftfeuhtigkeit
Weichröntgen-Charger
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KompressorMembrantrockner

Abbildung 8.2: Setup zur qualitativen Darstellung des Zusammenhangs zwishenrelativer Luftfeuhtigkeit und Partikelbildungzu erbringen. Das Ergebnis einer Messung, bei der die Messwerte des EAD laufendper Computer mitprotokolliert wurden, ist in Abbildung 8.3 dargestellt. Zu Beginnder Messung wurde Raumluft in den Weihröntgen-Charger eingesaugt und die Io-nizer waren ausgeshaltet. Es konnte keine Aerosol-Längenkonzentration gemessenwerden. Nah 300 s wurden die Ionizer eingeshaltet, was einen rashen Anstiegder gemessenen Längenkonzentration zur Folge hatte. Zum Zeitpunkt t = 1000 swurde das Ventil geö�net, d. h. es wurde nun Luft aus dem Trokner durh denCharger geleitet, woraufhin die Längenkonzentration abnahm. Im weiteren Verlaufwurden bei t = 1400 s die Ionizer aus- und bei t = 2100 s wieder eingeshaltet.Bei t = 2700 s wurde wieder auf Raumluft umgestellt und ab t = 4750 s wurdeAuÿenluft eingesaugt. Die relative Luftfeuhtigkeit der Raumluft betrug ∼ 25 %,die der Auÿenluft ∼ 95 % und die der Luft aus dem Membrantrokner kann mit< 10 % angenommen werden.Es zeigt sih also, dass ein Zusammenhang zwishen der Partikelbildung und derrelativen Luftfeuhtigkeit besteht.In Abbildung 8.4 sind die Messdaten eines Versuhs dargestellt, bei dem nur Luftaus dem Membrantrokner verwendet wurde. Zu Beginn waren hier ebenfalls die Io-nizer ausgeshaltet und wurden bei bei t = 300 s eingeshaltet. Daraufhin zeigt sihein sehr rasher Anstieg der Aerosol-Längenkonzentration auf knapp 7 mm/m 3.Diese �el allerdings shon nah kurzer Zeit auf weniger als die Hälfte dieses Messwer-tes ab. Dieses �Übershieÿen� ist ein typishes Verhalten des Weihröntgen-Chargersbeim Einshalten. Wie zu sehen ist, senkte sih der Messwert mit fortshreitenderZeit immer weiter ab, was darauf zurükzuführen ist, dass der Membrantroknereine gewisse Zeit brauht, um seine optimale Trokenleistung zu erbringen. Nahetwa 50.000 s hatte sih die Längenkonzentration auf ∼ 0,05 mm/m3 abgesenkt59



8 Nanopartikelbildung unter Weihröntgenstrahlung
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Abbildung 8.3: Qualitativer Zusammenhang zwishen relativer Luftfeuhtigkeitund Partikelbildungund blieb dann stabil. Es ist also zu sehen, dass bei Verwendung von sauberer, tro-kener Luft aus dem Membrantrokner nur mehr eine sehr geringe Partikelbildungmessbar ist.8.2 Gröÿe und elektrostatishe Ladung dergebildeten NanopartikelUm die Gröÿe der formierten Nanopartikel zu bestimmen, wurden ein CPC (3022A,TSI, USA) und ein EAD (3070A, TSI, USA) parallel verwendet. Das shematisheSetup dazu ist in Abbildung 8.5 dargestellt. Da sih ein Zusammenhang zwishenPartikelbildung und relativer Luftfeuhtigkeit gezeigt hatte, wurde für diese Mes-sung ein Befeuhter verwendet, um die Luftfeuhtigkeit und damit auh die Partikel-bildung zu stabilisieren. Der Befeuhter wurde mit ge�lterter Luft aus dem Mem-brantrokner gespeist, wobei zwishen Membrantrokner und Filter ein T-Stükeingesetzt war. Dieses T-Stük war am dritten Ende o�en, um einen Drukaus-gleih zur Atmosphäre zu gewährleisten. Der Luft�uss aus dem Membrantrokner60



8.2 Gröÿe und elektrostatishe Ladung der gebildeten Nanopartikel
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p des gesamten Eingangsaerosolsberehnet werden.

D∗
p [mm] =

Längenkonzentration [mm/cm3]Anzahlkonzentration [1/cm3]Diese Messmethode wurde gewählt, um die Zeit zwishen Charger und Messung sogering wie möglih zu halten, denn es musste die Möglihkeit berüksihtigt werden,dass die gebildeten Partikel instabil sind. Shlieÿlih berehtigt der Zusammenhangder Partikelbildung mit der Luftfeuhtigkeit zur Annahme, dass die Partikel mög-liherweise gröÿtenteils aus Wasser bestehen. Bei einer Gröÿenmessung mit einemDMA würden die Partikel im DMA ganz oder teilweise verdampfen, was zu falshenErgebnissen führen würde. Ein typishes Ergebnis dieses Versuhs ist in Tabelle 8.2zu sehen. Der Partikeldurhmesser liegt also in der Gröÿenordnung von 10 nm. 61



8 Nanopartikelbildung unter Weihröntgenstrahlung
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Abbildung 8.5: Setup zur Messung des mittleren Durhmessers der gebildetenPartikelTabelle 8.2: Typishes Messergebnis zur Abshätzung des mittleren DurhmessersLängenkonz. [mm/m3℄ Anzahlkonz. [1/m3℄ Dp∗ [nm℄Ionizer aus 0,00 6,5Ionizer ein 6,0 4, 4 ∗ 105 13,68.2.1 Messung der geladenen Fraktion der gebildetenPartikelUm zu messen, welher relative Anteil der gebildeten Partikel elektrostatish ge-laden ist, wurde in obiges Setup zwishen dem Charger und den Detektoren einelektrostatisher Plattenabsheider eingefügt. Dies ist im Wesentlihen ein Plat-tenkondensator, durh den das Aerosol parallel zu den Platten geleitet wird. Wirdan den Platten eine Spannung angelegt, so werden alle geladenen Aerosolpartikeldurh das elektrishe Feld in Rihtung der Platten abgelenkt und dort deponiert.Bei ausreihend hoher angelegter Spannung werden somit alle geladenen Partikelabgeshieden, und es kommen nur elektrostatish neutrale Partikel aus dem Plat-tenabsheider heraus. In Tabelle 8.3 ist das Ergebnis einer Messung dargestellt, beider die Spannung am Plattenabsheider shrittweise erhöht wurde. Wie zu sehen ist,ändern sih die Messwerte bei Anlegen einer Spannung kaum, bzw. liegen die Än-derungen innerhalb von Konzentrationsshwankungen. Der Groÿteil der gebildetenNanopartikel ist also elektrostatish neutral.62



8.2 Gröÿe und elektrostatishe Ladung der gebildeten Nanopartikel
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Abbildung 8.6: Shematishe Darstellung des Setup zur Messung der geladenenFraktion der im Weihröntgen-Charger gebildeten Partikel

Tabelle 8.3: Messung der geladenen Fraktion der gebildeten Partikel
± Spannung [V℄ Längenkonz. [mm/m3℄ Anzahlkonz. [1/m3℄0 3,6 3, 2 ∗ 105500 3,5 3, 3 ∗ 1051000 3,6 3, 2 ∗ 1052000 3,0 3, 0 ∗ 1053000 3,4 3, 2 ∗ 105
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8 Nanopartikelbildung unter Weihröntgenstrahlung8.3 Partikelbildung bei untershiedliherLuftfeuhtigkeit und Flussrate durh denChargerIn Abbildung 8.7 ist ein shematisher Versuhsaufbau zur Messung der Partikelbil-dung bei untershiedliher Luftfeuhtigkeit und untershiedlihem Luft�uss durhden Charger dargestellt. Analog zu den vorherigen Versuhen wurde hier Luft ausdem Membrantrokner ge�ltert und befeuhtet. Allerdings wurde für diese Mes-sung zusätzlih ein Bypass um den Befeuhter gelegt. Mittels Shlauhklemmenam Bypass und nah dem Befeuhter konnte eine beliebige Mishung aus trokenerund befeuhteter Luft eingestellt werden. Anshlieÿend wurde die Luftfeuhtigkeitgemessen (HMI38, Vaisala, Finnland) und die Luft in den Weihröntgen-Chargergeführt. Vor der Feuhtemessung war ein einseitig o�enes T-Stük eingebaut, überdas übershüssige Luft in die Atmosphäre ausströmen konnte. Nah dem Chargerwurde ge�lterte Raumluft zugeführt, um den Luft�uss durh den Charger variierenzu können. Als Partikeldetektoren dienten auh hier wieder parallel angeordnet einCPC (3022A, TSI, USA) und ein EAD (3070A, TSI, USA), wobei der vom EADangesaugte Luft�uss 2,5 l/min betrug und jener vom CPC 0,3 l/min. Die zugeführ-te Luft nah dem Charger wurde mit einer Shlauhklemme geregelt, die Flussratemit einem Rotameter gemessen. Die Messdaten von CPC (Anzahlkonzentration)und EAD (Längenkonzentration) wurden laufend omputergestützt ausgelesen undprotokolliert.In Abbildung 8.8 sind die Rohdaten einer solhen Messung abgebildet. Die je-weiligen Flussraten (Flow) und Luftfeuhtigkeiten (RH) sind im Diagramm einge-zeihnet. Wie zu sehen ist, sinkt bei geringer Feuhte der mittlere Durhmesserder Partikel unter 10 nm, was unterhalb der Messgrenze des EAD liegt. Bei Än-derung der Luftfeuhtigkeit stellen sih Veränderungen der Messwerte nur langsamein, während es bei Änderungen des Luft�usses durh den Charger zu sprunghaftenVeränderungen kommt.In Abbildung 8.9 ist die Konzentration der formierten Partikel und der mittlereDurhmesser D∗
p gegen den Fluss durh den Charger aufgetragen. Die Konzentra-tionswerte wurden um die zugeführte, ge�lterte Luft mit der Formel
Partikelkonzentration = Messwert CPC

Qtotal

Qcharger64



8.4 Messung des Gröÿenspektrums der gebildeten Partikel mit einem DMA
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Abbildung 8.7: Shematishes Setup zur Messung der Partikelbildung im Chargerin Abhängigkeit von der Luftfeuhtigkeit und dem Luft�uss durhden Chargerberihtigt, wobei Qtotal der gesamte Luft�uss ist (2,8 l/min) und Qcharger der Luft-�uss durh den Charger. Bei zunehmender Flussrate (= abnehmender Aufenthalts-dauer der Luft im Charger) wurde ein Abnehmen des mittleren Partikeldurh-messers gemessen, während die Konzentration erst bis zu einer Flussrate von 1 -1,5 l/min anstieg und danah wieder ab�el. Im Vergleih zu den relativ groÿenÄnderungen der Konzentration der gebildeten Partikel bleibt der mittlere Durh-messer D∗
p über einen weiten Bereih des Luft�usses durh den Charger in etwakonstant. Für die Betrahtung der Ergebnisse dieser Messung ist aber auh zuberüksihtigen, dass die Variation der Flussrate durh den Charger durh ein zu-sätzlihes Verdünnen mit ge�lterter Raumluft nah dem Charger erreiht wurde.Bei der niedrigsten gemessenen Flussrate von 0,5 l/min durh den Charger wurdediese Luft mit 2,3 l/min ge�lterter Raumluft verdünnt.8.4 Messung des Gröÿenspektrums der gebildetenPartikel mit einem DMAIn einem weiteren Versuh wurde das elektrostatishe Mobilitätsspektrum der imWeihröntgen-Charger gebildeten Partikel mit einem DMA (3071, TSI, USA) ge-messen. Der shematishe Aufbau des Setups ist in Abbildung 8.10 dargestellt.Durh einen Filter wurde Raumluft in den Weihröntgen-Charger und einen bau-65



8 Nanopartikelbildung unter Weihröntgenstrahlung
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8.4 Messung des Gröÿenspektrums der gebildeten Partikel mit einem DMA
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Abbildung 8.10: Setup zur Messung des elektrostatishen Mobilitätsspektrums derim Weihröntgen-Charger gebildeten Partikelgleihen, mit 210Po (sim 600 µCi) bestükten Charger eingesaugt. Mit einem nah-geshalteten 3-Weg Magnetventil konnte der Luftstrom entweder durh den Weih-röntgen- oder den 210Po-Charger geleitet werden. Als Partikeldetektor wurde einEAD (3070A, TSI, USA) mit vorgeshaltetem Zyklon (Absheidegröÿe 1 µm) ver-wendet. Bei diesen Versuhen wurde der EAD als Faraday-Cup-Elektrometer ver-wendet. Die Sheath-Air wurde mit einem Membrantrokner (VarioDry FRL SF0010, Donaldson, USA) aufbereitet, ge�ltert und mit einem Ventil reguliert. DieSpannung an der Zentralelektrode des DMA war negativ, d. h. es wurde das Mobi-litätsspektrum der positiv geladenen Partikel gemessen.Typishe Messergebnisse dieses Versuhs sind in Abbildung 8.11 dargestellt. Diebeiden Messungen X-Ray on wurden an vershiedenen Tagen gemaht. Wie zu sehenist, ist die Gröÿenverteilung der positiv geladenen, im Weihröntgen-Charger gebil-deten Partikel in guter Näherung log-normalverteilt, wobei das Maximum der Ver-teilung zwishen 20 und 30 nm liegt. Bei Verwendung des Weihröntgen-Chargersmit ausgeshalteten Ionizern (X-Ray o�), wie auh mit dem 210Po-Charger konntekeine Partikelbildung gemessen werden. Die Ergebnisse der weiter oben angeführ-ten Gröÿenmessung mit CPC und EAD stimmen in etwa mit diesen Messungen miteinem DMA, d. h. die gebildeten Partikel veränderten im DMA ihre Gröÿe niht.Die Aufenthaltsdauer im DMA betrug etwa 2 s bei einer relativen Luftfeuhtigkeitvon < 10 %. 67



8 Nanopartikelbildung unter Weihröntgenstrahlung
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8.4 Messung des Gröÿenspektrums der gebildeten Partikel mit einem DMA8.4.1 Messung des Gröÿenspektrums der gebildeten Partikelin Abhängigkeit von der relativen LuftfeuhtigkeitDa sih eine Abhängigkeit der Partikelbildung im Weihröntgen-Charger von derrelativen Luftfeuhtigkeit gezeigt hat und eine Messung der geladenen Partikel miteinem DMA auh möglih war, bot es sih an, eine Messung des elektrostatishenMobilitätsspektrums bei vershiedenen hoher Luftfeuhtigkeit im Charger zu ma-hen.Dazu wurde grundsätzlih das Setup vom vorherigen Versuh verwendet. AlsPartikeldetektor wurde diesmal ein CPC (UCPC 3025, TSI, USA) verwendet, dadieser weitaus geringere Partikelkonzentrationen als ein EAD messen kann. Diebefeuhtete Luft wurde folgendermaÿen erzeugt: Luft aus dem Membrantroknerwurde ge�ltert und sowohl auf einem Weg durh den Befeuhter geleitet als auhauf einem zweiten Weg mit einem Shlauh daran vorbei (Abb. 8.12). Die beidenLuftströme wurden anshlieÿend wieder über ein T-Stük vereinigt. Mit Shlauh-klemmen konnte die Mishung aus trokener und befeuhteter Luft geregelt werden.Dieser Luftstrom war stets gröÿer als für den DMA benötigt, weshalb anshlieÿendein weiteres T-Stük eingebaut war, von dem ein Ende gegen die Atmosphäre of-fen war, wodurh die übershüssige Luft ausströmen konnte. Anshlieÿend wurdedie Luftfeuhtigkeit und Temperatur gemessen (HMI38, Vaisala, Finnland) und dieLuft in die beiden Charger geleitet.Ergebnisse dieser Messung sind in Abbildung 8.13 zu sehen. Es wurde dabei so-wohl die relative Feuhte (RH) als auh die Flussrate durh den Charger variiert(indem der angesaugte Luftstrom des CPC verändert wurde). Eine Kontrollmes-sung mit dem 210Po-Charger ergab lediglih ein shwahes Raushen des CPC überden gesamten Gröÿenbereih. Mit diesem Charger konnte also nur eine geringe An-zahl an Partikeln festgestellt werden, die aber als �Hintergrund� betrahtet werdenkönnen. Mit dem Weihröntgen-Charger konnte jedoh wie in den vorigen Messun-gen eine Partikelbildung festgestellt werden. Bei einem Luft�uss durh den Chargervon 1,3 l/min ist ein Zusammenhang des Spektrums der gebildeten Partikel mit derrelativen Luftfeuhtigkeit zu sehen. Bei höherer Luftfeuhtigkeit konnte sowohl einehöhere Partikelkonzentration als auh ein gröÿerer mittlerer Durhmesser der Par-tikel gemessen werden. Interessanterweise wurden bei einer Flussrate von 0,3 l/minkaum bzw. nur wenige groÿe gebildete Partikel gemessen. 69
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Abbildung 8.12: Setup zur Messung des elektrostatishen Mobilitätsspektrums dergebildeten Partikel in Abhängigkeit von der relativen Luftfeuh-tigkeit im Charger
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8.5 Partikelbildung in Luft mit Aetondampf
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Abbildung 8.14: Setup zur Messung der Partikelbildung in Luft mit Aetondampfunter Weihröntgenstrahlung8.5 Partikelbildung in Luft mit AetondampfIn einem weiteren Versuh wurde der Frage nahgegangen, ob auh eine Partikelbil-dung im Weihröntgen-Charger statt�ndet, wenn dieser mit Luft und Aetondampf(statt Wasserdampf) durhspült wird. Das Setup für diese Messung war ähnlih denVorherigen. Trokene Luft aus dem Membrantrokner wurde ge�ltert und durheinen nun mit Aeton gefüllten Befeuhter geleitet. Die so mit Aetondampf an-gereiherte Luft wurde anshlieÿend in die beiden Charger geführt, danah folgtenMagnetventil, DMA und Partikeldetektor. Als Detektoren wurde bei einem Versuhein EAD (3070A, TSI, USA) verwendet, bei einem weiteren ein CPC (UCPC 3025,TSI, USA).In Abbildung 8.15 ist ein Messergebnis zu sehen, bei dem mit Wasser befeuhte-te Luft, mit Aeton befeuhtete Luft und trokene Luft aus dem Membrantroknermiteinander verglihen wurden. Als Detektor wurde der EAD als Faraday-Cup-Elektrometer verwendet. Die Messung mit Wasser im Befeuhter zeigt eine typi-she Verteilung wie in den obigen Versuhen. Bei der Verwendung von Aeton imBefeuhter konnte, ebenso wie bei trokener Luft, keine Partikelbildung gemessenwerden.Das Ergebnis einer weiteren Messung ist in Abbildung 8.16 dargestellt. Hier wur-de erst eine Messung mit leerem Befeuhter, dann eine mit Aeton gefülltem Be-feuhter und anshlieÿend wieder eine Messung mit leerem Befeuhter gemaht.Als Partikeldetektor wurde bei dieser Messung ein CPC verwendet. Bei der ers-71
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ten Messung wurden noh geringe Partikelkonzentrationen bei < 30 nm gemessen.Dies kann jedoh auf noh verbliebene Verunreinigungen (durh ein zu kurzes Spü-len des Messsystems) zurükgeführt werden. Auh bei der Messung mit Aeton istdieses Ansteigen zu sehen, aber bereits in etwa um eine Gröÿenordnung geringer.In der abshlieÿenden Messung mit dem leeren Befeuhter ist nur mehr ein Hin-tergrundraushen des CPC zu sehen. Es konnte also auh in diesem Versuh keinePartikelbildung im Weihröntgen-Charger bei Verwendung von trokener Luft mitAetondampf gemessen werden.Zu einer ähnlihen Thematik haben auh Kiendler-Sharr et al. (2009) eine Pu-blikation verö�entliht [20℄. Darin werden Messergebnisse vorgestellt die gezeigthaben, dass Isopren-Emissionen eine Neubildung von Partikeln verhindern.72



8.6 Zeitverhalten und Materialabhängigkeit der Partikelbildung
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Abbildung 8.16: Elektrostatishe Mobilitätsspektren der gebildeten Partikel bei lee-rem und mit Aeton gefülltem Befeuhter8.6 Zeitverhalten und Materialabhängigkeit derPartikelbildung des Weihröntgen-ChargersIn diesem Versuh sollte abgeklärt werden, ob die Partikelbildung imWeihröntgen-Charger von dem Material abhängt, aus dem der Charger gefertigt ist. Eventuellbesteht die Möglihkeit, dass durh die Wehselwirkung zwishen Röntgenstrahlenund Metallober�ähe Partikel generiert werden. Auÿerdem soll an dieser Stelle auhdas Zeitverhalten der Partikelbildung diskutiert werden.Der Charger selbst ist aus Aluminium gefertigt. Um mit einem vertretbaren Auf-wand untersuhen zu können, wie sih das verwendete Material auf die Partikelbil-dung auswirkt, wurden 0,1 mm dike Blehe vershiedener Metalle im zylindrishenTeil des Chargers über das Aluminium gelegt. Die konishen Teile des Chargersblieben unbedekt. Die verwendeten Metalle waren Edelstahl, Messing und Kupfer.Um die Metallabhängigkeit zu messen, wurde das Setup gewählt wie es in Ab-bildung 8.17 shematish dargestellt ist. Ge�lterte Luft aus dem Membrantroknerwurde befeuhtet, um die Partikelbildung zu stabilisieren. Anshlieÿend wurde dieLuftfeuhtigkeit und Temperatur der befeuhteten Luft gemessen, um siherzustel-73



8 Nanopartikelbildung unter Weihröntgenstrahlung
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FeuchtemessungBefeuchterAbbildung 8.17: Setup zur Untersuhung der Materialabhängigkeit derPartikelbildunglen, dass keine starken Shwankungen auftreten. Danah wurde die Luft durh denWeihröntgen-Charger geleitet und die Längenkonzentration der gebildeten Partikelmit dem EAD gemessen.8.6.1 ZeitverhaltenErst soll an dieser Stelle auf das Zeitverhalten des Weihröntgen-Chargers eingegan-gen werden, da sih besonders bei diesem Versuhsaufbau herausgestellt hatte, dassdie Partikelbildung zeitlih niht konstant ist, sondern starken Shwankungen un-terliegt. In Abbildung 8.18 und 8.19 ist der Plot einer Messung ohne Metalleinlagedargestellt. Im ersten Bild ist das Verhalten der Partikelbildung beim Einshaltender Ionizer dargestellt. Zu Versuhsbeginn (t=0 s) waren die Ionizer ausgeshaltet.Zu t=200 s wurden die Ionizer eingeshaltet, was einen rashen Anstieg der ge-messenen Aerosol-Längenkonzentration zur Folge hatte, die kurz darauf wieder aufetwa die Hälfte ab�el, aber stark shwankte. Dies ist ein typishes Verhalten desWeihröntgen-Chargers, wie es sih in vielen Messungen mit vershiedenen Messauf-bauten zeigte. Weniger typish ist das Absinken des Messwertes, das hier zwishent=1000 s und t=2500 s gemessen wurde, aber auh dieses Verhalten wurde mehr-mals mit vershiedenen Messaufbauten beobahtet. Ab t=3000 s begann sih in derhier dargestellten Messung die Shwankung der Längenkonzentration um einen inetwa konstanten Messwert von knapp 4 mm/m3 einzupendeln. Wie in Abbildung8.19 zu sehen ist, die einen Zeitabshnitt von über 13 Stunden nah Einshaltender Ionizer darstellt, stellte sih diese starke Shwankung nie ein. Die Temperaturund die relative Luftfeuhtigkeit waren, wie in den Diagrammen zu sehen ist, überden Messverlauf relativ konstant bei 24 °C und 65 %.74
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Abbildung 8.18: Zeitlihe Änderung der Partikelbildung nah dem Einshalten derIonizer
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Abbildung 8.20: Materialabhängigkeit der Partikelbildung8.6.2 MaterialabhängigkeitUm die Messungen mit den vershiedenen Metallbleheinlagen miteinander verglei-hen zu können, wurde jeweils über die protokollierten Messwerte zwishen 4000 sund 8000 s nah Versuhsbeginn arithmetish gemittelt sowie die Standardabwei-hung dieser Werte berehnet. Während der Messung wurde etwa alle 1,5 s einMesswert aufgezeihnet. Das Ergebnis ist in Abbildung 8.20 zu sehen. Die Darstel-lung der Messungen mit den vershiedenen Metallen entspriht der hronologishenAbfolge. Sowohl die erste wie auh die letzte Messung wurde ohne Metallbleheinla-ge durhgeführt. Wie zu sehen ist, konnte kein nennenswerter Untershied zwishenden Messungen mit den vershiedenen Metallen festgestellt werden, da die Abwei-hung der Mittelwerte innerhalb der Shwankungen der Messwerte liegt. Jedohmuss hier natürlih berüksihtigt werden, dass der Weihröntgen-Charger mit deneingelegten Blehen niht ganz ausgekleidet war, sondern nur im zylindrishen Teil.Die Di�erenz der beiden Mittelwerte der Messungen ohne Einlage ist beinahe sogroÿ wie die der ersten Messung ohne Einlage und der Messung mit Edelstahl.
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9 Partikelbeladung mitWeihröntgenstrahlungIn diesem Kapitel soll auf die Verwendung des Weihröntgen-Chargers als Chargerfür einen DMA eingegangen werden. Das Ziel dieser Messungen war es, die E�zienzder Partikelbeladung des Weihröntgen-Chargers mit der E�zienz eines radioakti-ven Chargers zu vergleihen. Dabei sollte die Beladung von monodispersen undpolydispersen Aerosolen in einem Gröÿenbereih von etwa 10 - 200 nm untersuhtwerden.Um einen quantitativen Vergleih zu ermöglihen, wurde parallel zum Weih-röntgen-Charger ein baugleiher, mit 241Am bestükter Charger verwendet. Zwi-shen den beiden Chargern konnte mit einem 3-Weg Magnetventil (Type 0330,Bürkert Fluid Control Systems, Deutshland), welhes an den Aerosol-Auslässender beiden Charger montiert war, umgeshaltet werden. Eine Beeinträhtigung derMessergebnisse aufgrund der Wärmeentwiklung des Magnetventils konnte nihtgemessen werden. Da die Reihweite von α-Strahlen in Luft nur etwa die Hälftedes Innendurhmessers des Chargers beträgt, hatte die verwendete 241Am-Probedie Form eines zu einem o�enen Ring gebogenen Streifens (siehe Abb. 9.1).Als Testpartikel wurden Polystyrol Latex (PSL), Di-Ethyl-Hexyl-Sebaat (DEHS)
Abbildung 9.1: Shematishe Darstellung des Quershnitts des Chargers mit dereingelegten 241Am-Probe
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9 Partikelbeladung mit Weihröntgenstrahlungsowie Ferritin verwendet. PSL und DEHS wurden mit einem Collison-Zerstäuberzerstäubt. Dazu wurde PSL in reinem Wasser suspendiert bzw. DEHS in Isopropa-nol gelöst (Verdünnung: ∼ 0,01 %). Nah der Zerstäubung wurden die generiertenAerosole durh einen Di�usionstrokner geleitet, um die jeweiligen Lösungsmit-tel zu verdampfen und so Aerosole aus festem PSL bzw. �üssigen DEHS-Tropfenzu erhalten. Bei Verwendung von monodispersen PSL-Dispersionen sollte ein soerzeugtes PSL-Aerosol im Idealfall auh monodispers sein, was aber durh ver-shiedene Faktoren wie durh das Alter der PSL-Suspension, die Qualität des ver-wendeten Zerstäubers, die Reinheit des Wassers und der Geräte, et. beein�usstwird. Ein zerstäubtes DEHS-Aerosol ist typisherweise polydispers (in etwa log-normalverteilt), wobei die Lage des Maximums der Verteilung über das Mishungs-verhältnis DEHS/Isopropanol eingestellt werden kann. Für die Versuhe mit mon-odispersen Aerosolen wurden die zerstäubten und getrokneten Aerosole noh an-shlieÿend mit einem DMA klassi�ziert.Das Ferritin-Aerosol wurde mit einem Elektrospray (3480, TSI Inorporated; MN,USA) erzeugt. Für die Messungen wurde als Pu�erlösung eine Lösung von 20 mmolAmmonaetat in destilliertemWasser verwendet. Diese Lösung hatte einen ph-Wertvon 6.9.1 Messungen mit monodispersen AerosolenSetupDas Setup zur Messung der Partikelbeladung ist in Abbildung 9.2 dargestellt. DerCollison-Zerstäuber wurde mit trokener Drukluft betrieben. Nah der Zerstäu-bung der jeweils verwendeten Lösung und Verdampfung des Lösungsmittel im Dif-fusionstrokner wurde noh ge�lterte Raumluft zugeführt. Dies war einerseits not-wendig, um den benötigten Aerosol�uss von 1,3 l/min zu erreihen und andererseitsist das System über diesen so genannten Breath-Air Filter o�en gegenüber der At-mosphäre bezüglih des Drukes. Letzteres ist eine sehr wihtige Voraussetzungfür die meisten Aerosolmessungen, da die Messinstrumente meist daraufhin konzi-piert sind, unter Atmosphärendruk zu arbeiten. Anshlieÿend wurde das Aerosolin einem 210Po-Charger in das Ladungsgleihgewiht gebraht und mit einem DMA(Vienna-Type) klassi�ziert. Die Spannung an der Zentralelektrode des Classi�erDMA war positiv, d. h. die klassi�zierten Partikel waren sämtlih negativ gela-78



9.1 Messungen mit monodispersen Aerosolen
Analyzer

DMA
TSI 3071

UCPC
TSI 3025

Weichröntgen-Charger

Am-241 Charger

Magnetventil

Classifier
DMA

Po-210 Charger

Diffusionstrockner

Zerstäuber

trockene Druckluft

Raumluft

Abbildung 9.2: Setup zur Messung der Partikelbeladung von monodispersen Ae-rosolen durh den Weihröntgen-Charger im Vergleih mit einem241Am-Chargerden. Danah wurde das Aerosol zu den beiden parallelen Chargern (241Am undWeihröntgen) geleitet, wobei, je nah Stellung des Magnetventils, immer nur einerder beiden Charger durhströmt wurde. Die Flussrate durh die Charger war beidiesen Versuhen 1,3 l/min. Nah diesem Beladungsvorgang wurde das Aerosol inden Analyzer-DMA (3071, TSI, USA) geleitet. Als Partikeldetektor diente ein CPC(UCPC 3025, TSI, USA). Die Spannung an der Elektrode des Analyzer-DMA warnegativ. Der Messprozess wurde von einer für diesen Zwek entwikelten Softwa-re gesteuert. Ein typisher Messzyklus war dabei wie folgt: Umshalten auf den241Am-Charger (per Magnetventil) → Spülen des 241Am-Chargers (typisherweise200 s)→ 3 Runs (Run = einmaliges Sannen des Gröÿenspektrums mit dem DMA)
→ Umshalten auf den Weihröntgen-Charger → Spülen → 3 Runs → Umshaltenauf den 241Am-Charger → Spülen → 3 Runs.ErgebnisseDie Abbildungen 9.3 und 9.4 zeigen Ergebnisse von Messungen mit PSL. Dabei be-deutet X-Ray die Messung unter Verwendung des Weihröntgen-Chargers, 241Ampre die Referenzmessung mit dem 241Am-Charger vor und 241Am post die Refe-79



9 Partikelbeladung mit Weihröntgenstrahlungrenzmessung nah der Messung mit dem Weihröntgen-Charger. Die eingezeihne-ten Werte stellen jeweils den Mittelwert über die 3 Runs dar, die Fehlerbalken dieShwankungen. In den Abbildungen 9.5 bis 9.9 sind die Messergebnisse mit DEHSbei untershiedlihen Classi�er-Spannungen dargestellt.Wie in den Diagrammen zu sehen ist, hat der Weihröntgen-Charger immer einegleihe oder bessere Beladungse�zienz als der Referenz-Charger mit 241Am. In denAbbildungen 9.3 bis 9.6 ist zu sehen, dass die Kurve des Weihröntgen-Chargersleiht in die Rihtung gröÿerer Partikel vershoben ist. Mögliherweise bedeutet das,dass die Partikel im Weihröntgen-Charger etwas anwahsen, allerdings ist die Auf-lösung des DMAs zu gering, um dies fundiert zu belegen. Jeweils links und rehtsvon den Hauptmaxima sind Nebenmaxima zu sehen. Dabei handelt es sih ummehrfah geladene Partikel. Betrahtet man z.B. Abbildung 9.4, so ist das Haupt-maximum bei 76 nm. Das Nebenmaxima bei 108 nm sind die doppelt geladenenPartikel aus dem Classi�er1. Bei dem Nebenmaximum bei 52 nm handelt es sihum doppelt geladene Partikel aus dem 241Am- bzw. Weihröntgen-Charger. Genaugenommen be�ndet sih auh im Hauptmaximum ein kleiner Anteil an mehrfahgeladenen Partikeln, nämlih jene, die im Analyzer und Classi�er gleih beladenwaren. Dies wurde aber bei der weiteren Betrahtung vernahlässigt.Es soll an dieser Stelle niht unerwähnt bleiben, dass bei diesen Messungen nureine geringe Partikelbildung beobahtet werden konnte (siehe Abb. 9.3, 9.4). DerEin�uss der Partikelbildung auf die Beladung wurde im Rahmen dieser Diplomar-beit niht untersuht.In Abbildung 9.10 wurden jeweils die gezählten Partikel an den Hauptmaximamiteinander verglihen. Dazu wurde für jede Messung der Maximalwert der gezähl-ten Partikel bei Verwendung des Weihröntgen-Chargers auf den bei gleiher Gröÿegemessenen Referenzwert (241Am) normiert. Es stellt sih allerdings die Frage, wiegerehtfertigt diese Betrahtung ist, da die Messkurven vom Weihröntgen-Chargerim Vergleih zum 241Am-Charger niht einfah in der Konzentration um einen ge-wissen Faktor skaliert sind, sondern eine etwas andere Form aufweisen. Daher ist inAbbildung 9.11 ein weiterer Vergleih dargestellt bei dem jeweils die Flähen unterden Kurven der Hauptmaxima miteinander verglihen wurden.In beiden Vergleihen zeigt sih, dass das Verhältnis der Beladung durh denWeihröntgen-Charger zu der Beladung durh den 241Am-Charger in etwa pro-1einfah geladene 76 nm Partikel haben die gleihe elektrostatishe Mobilität wie zweifah gela-dene 108 nm Partikel80
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Abbildung 9.3: Messergebnis bei Verwendung von 100 nm PSL
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Abbildung 9.4: Messergebnis bei Verwendung von 60 nm PSL 81



9 Partikelbeladung mit Weihröntgenstrahlung
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Abbildung 9.5: Messergebnis mit DEHS; 1013V Classi�er-Spannung (174 nm)
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Abbildung 9.6: Messergebnis mit DEHS; 524V Classi�er-Spannung (120 nm)82



9.1 Messungen mit monodispersen Aerosolen
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Abbildung 9.7: Messergebnis mit DEHS; 128V Classi�er-Spannung (57 nm)
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Abbildung 9.8: Messergebnis mit DEHS; 50V Classi�er-Spannung (34 nm) 83



9 Partikelbeladung mit Weihröntgenstrahlung
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Abbildung 9.9: Messergebnis mit DEHS; 25V Classi�er-Spannung (24 nm)portional zum Logarithmus des Partikeldurhmessers ist. Beim gröÿten gemes-senen Durhmesser von 174 nm ist die Zahl der geladenen Partikel durh denWeihröntgen-Charger um 35-40 % höher als durh den 241Am-Charger. Beim kleins-ten gemessenen Durhmesser von 24 nm ist die Beladung beider Charger gleih.Auh bei 34 nm sind die gemessenen Maximalwerte dekungsgleih, jedoh ist dieVerteilung des Weihröntgen-Chargers auf der Seite der kleineren Partikel breiter.Die Verteilungsbreite ist bei allen Messungen mit gröÿeren Partikeldurhmessernbei Verwendung des Weihröntgen-Chargers ebenfalls breiter als bei Verwendungdes 241Am-Chargers.9.2 Messungen mit einem Nano-DMADie bisher diskutierten Messergebnisse zeigen eine höhere Beladungse�zienz derPartikel durh den Weihröntgen-Charger im Vergleih zu einem 241Am Charger,die mit abnehmender Partikelgröÿe abnimmt. Bei den kleinsten gemessenen Par-tikeln ist die Beladung mit beiden Chargern gleih. Es stellt sih daher die Frage,ob die Beladung durh den Weihröntgen-Charger relativ zu 241Am bei noh klei-84



9.2 Messungen mit einem Nano-DMA
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Abbildung 9.10: Vergleih der gemessenen maximalen Partikelkonzentrationen
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Abbildung 9.11: Vergleih der Flähen unter den Maximalkurven. Die Fehlerbalkenfür den Durhmesser stellen die berüksihtigte Breite zur Bereh-nung der Flähen dar. 85



9 Partikelbeladung mit Weihröntgenstrahlung
NDMA

Faradaycup-
Elektrometer

Weichröntgen-Charger

Am-241 Charger

Magnetventil
Elektrospray

TSI 3480Abbildung 9.12: Setup zur Messung der Partikelbeladung mit dem NDMAneren Partikeln diesem Trend folgt und unter 1 fällt oder bei 1 bleibt. Aus diesemGrund wurde eine weitere Messung mit einem Nano-DMA (NDMA, Vienna Ty-pe) durhgeführt, der einen niedrigeren Gröÿenbereih abdekt. Als Aerosolpartikelwurden bei diesem Versuh Ferritin-Proteine verwendet, die mit einem Elektrosprayzersprüht wurden.SetupDas Setup ist in Abbildung 9.12 dargestellt. Das im Elektrospray erzeugte Ferritin-Aerosol wurde durh den eingebauten 210Po Charger in ein Ladungsgleihgewihtgebraht2 und anshlieÿend in die parallelen Charger geleitet. Das Magnetventilzum Umshalten zwishen den beiden Chargern wurde hier manuell bedient. EinBreath-Air Filter zwishen Magnetventil und DMA sorgte für einen Drukausgleihzur Atmosphäre. Anshlieÿend wurde das Aerosol in den NDMA geleitet. Als De-tektor diente ein direkt an den DMA aufgeshraubtes Faraday-Cup-Elektrometer(FCE). Die Flussrate durh den Charger war bei diesen Messungen 2,3 l/min.ErgebnisseDie Messergebnisse mit dem NDMA sind in Abbildung 9.13 dargestellt. Wie beiobigen Messungen bezeihnet auh hier X-Ray die Messung unter Verwendung desWeihröntgen-Chargers, wobei hier über 11 Runs gemittelt wurde. 241Am pre be-zeihnet die Referenzmessung mit dem 241Am-Charger vor und 241Am post dieReferenzmessung nah der Messung mit dem Weihröntgen-Charger.Im Gegensatz zu den vorherigen Versuhen wurden die Messdaten in diesemExperiment bereits durh die Steuerungssoftware auf die tatsählihe Verteilung2Die Verwendung des eingebauten Chargers war notwendig, da sonst durh die hohe Beladungder Partikel durh den Elektrospray sämtlihe Partikel im Gerät hängen geblieben wären.86



9.2 Messungen mit einem Nano-DMA
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Abbildung 9.13: Ergebnisse der Messungen mit dem PDMA
des Eingangs-Aerosols hohgerehnet, wobei für die Ladungswahrsheinlihkeit dieFuhsverteilung angenommen wurde. Der Peak bei 12 nm sind die Ferritin-Partikel.Die gemessene Konzentration an Partikeln, welhe mit dem Weihröntgen-Chargerbeladen wurden, ist hier nur halb so groÿ wie der Referenzwert. Auÿerdem ist ei-ne deutlihe Vershiebung des Maximums der Verteilung durh den Weihröntgen-Charger um etwa 1 nm zu sehen. Des weiteren ist die Verteilungskurve der Messungmit dem Weihröntgen-Charger deutlih breiter. Die Halbwertsbreite der Messun-gen mit 241Am ist 0,9 nm, während die der Messung mit Weihröntgenstrahlung2,1 nm ist. Der Peak bei 3 nm sind Salze aus der Ammonaetat-Pu�erlösung. Auhhier wurden weit weniger Partikel gemessen, die durh den Weihröntgen-Chargerbeladen wurden als durh den 241Am-Charger. Wie vorhin, tritt auh hier eineVershiebung des Maximums um etwa 1 nm in Rihtung gröÿerer Partikel auf so-wie eine deutlihe Verbreiterung der Verteilung. Der dritte Peak bei 1,4 nm sindmit hoher Wahrsheinlihkeit die Ionen aus dem Charger die beim Weihröntgen-Charger eine um gut eine Gröÿenordnung höhere Konzentration aufweisen als beim241Am-Charger. 87



9 Partikelbeladung mit Weihröntgenstrahlung
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Abbildung 9.14: Setup zur Messung der Partikelbeladung eines polydispersenAerosols9.3 Messungen mit einem polydispersen AerosolSetupDas Setup zur Messung der Partikelbeladung eines polydispersen Aerosols (Abb.9.14) ist ähnlih dem Setup zur Messung von monodispersen Aerosolen (siehe Seite78). Anstatt des Herausshneidens einer Mobilitätsfraktion mit einem Classi�er-DMA wurde hier das zerstäubte Aerosol direkt in die parallelen Charger eingeleitet.Als Aerosol wurde DEHS verwendet.ErgebnisseDas Ergebnis eines Versuhes mit einer zerstäubten, 0,01%-igen DEHS-Lösung istin Abbildung 9.15 zu sehen. Mit dem 241Am-Charger wurde eine polydisperse Ver-teilung mit einer Maximalkonzentration bei 80 nm gemessen. Die Verteilungen vorund nah der Weihröntgen-Charger-Messung sind annähernd identish. Die Maxi-malkonzentration von der mit dem Weihröntgen-Charger gemessenen Verteilungliegt bei etwa 85 nm. Im Bereih > 100 nm ist die Verteilung dekungsgleih mitden Referenzwerten, jedoh liegen die Messwerte bei kleineren Partikeldurhmes-sern teils deutlih unterhalb der mit dem 241Am-Charger gemessenen Werte.Dies stellt eine Diskrepanz zu den Messergebnissen mit monodispersen Aeroso-len dar. Denn während beim Vergleih von Weihröntgenstrahlung und 241Am die88



9.3 Messungen mit einem polydispersen Aerosol
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Abbildung 9.15: Messergebnis der Partikelbeladung eines polydispersen DEHSAerosolsMesswerte des Weihröntgen-Chargers bei monodispersen Aerosolen stets höheroder gleih den Referenzwerten sind, ist bei der Messung eines polydispersen Aero-sols das Gegenteil der Fall, nämlih dass die Messwerte des Weihröntgen-Chargers(bis auf die Randbereihe) stets kleiner oder gleih den Referenzwerten sind.In Abbildung 9.16 sind die Messungen mit den beiden Chargern bei jeder Gröÿenormiert auf die Werte vom 241Am-Charger dargestellt, wobei die Messwerte vonPartikeln < 20 nm aufgrund der dort niedrigen Konzentrationen vernahlässigt wur-den. Es ist ebenfalls ein Anstieg der Partikelbeladung des Weihröntgen-Chargersim Vergleih zum 241Am-Charger zu sehen. Allerdings ist dieses Verhältnis übereinen sehr groÿen Bereih < 1. Die Ursahe für dieses Verhalten ist bislang unge-klärt und bedarf einer genaueren Untersuhung.
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10 Zusammenfassung undAusblikIn dieser Diplomarbeit wurde die elektrostatishe Partikelbeladung von Aerosol-teilhen durh Weihröntgenstrahlung sowie die Nanopartikelbildung unter demEin�uss von Weihröntgenstrahlung experimentell untersuht. Es wurde auh dasMobilitätsspektrum der durh die Weihröntgenstrahlung gebildeten Ionen beiderPolaritäten gemessen. Auÿerdem wurden die wihtigsten theoretishen Berehnun-gen der Ladungsverteilung von Aerosolteilhen durh bipolare Di�usionsbeladungwie auh die vorhandene Literatur zum Thema der elektrostatishen Partikelbela-dung durh Weihröntgenstrahlung behandelt.10.1 IonenspektrumDas Spektrum der durh die Weihröntgenstrahlung gebildeten Ionen zeigte eineähnlihe Verteilung wie das jener Ionen, die durh eine radioaktive Quelle erzeugtwurden. Jedoh konnte durh die Weihröntgenstrahlung eine höhere Ionenkon-zentration erzielt werden. Die gemessene Konzentration erwies sih aber als starkabhängig von der Geometrie der verwendeten Ionisationskammer bzw. der Weg-streke der Ionen von der Erzeugung bis zum Detektor. Bei vershiedenen Fluss-raten durh die Ionisationskammer wurden keine nennenswerten Untershiede desIonenspektrums gefunden, ebenso bei einer Auskleidung der Innenseite der Ionisa-tionskammer mit vershiedenen Metallen. Im Vergleih zu Ionen, erzeugt von einerradioaktiven Quelle, bilden sih durh Weihröntgenstrahlung auh weitaus mehrgröÿere Ionen (in einem Bereih von 1,3 - 1,6 nm). Auÿerdem konnte eine Verän-derung des Ionenspektrums bei Verwendung von befeuhteter Luft als Trägergasgemessen werden, sowohl bei positiven Ionen (Ausbildung eines weiteren Peaks bei1 nm) als auh bei negativen (Anwahsen der Gröÿe um etwa 0,1 nm). 91



10 Zusammenfassung und Ausblik10.2 PartikelbildungEs hat sih gezeigt, dass in Luft unter dem Ein�uss von WeihröntgenstrahlungPartikel, mit einem Durhmesser in der Gröÿenordnung von 10 nm, gebildet wer-den. Der Groÿteil dieser Partikel (> 90 %) ist elektrostatish neutral. Es konntenBetriebsbedingungen gefunden werden, bei denen nur noh eine kaum messbarePartikelbildung aufgetreten ist, nämlih durh Verwendung von Luft aus einemMembrantrokner (VarioDry FRL SF 0010, Donaldson, USA). Auh wenn dieseLuft über eine Aetonober�ähe geführt wurde, konnte keine Partikelbildung ge-messen werden. Wurde jedoh die trokene Luft über eine Wasserober�ähe geführt,konnte eine Partikelbildung gemessen werden, und es zeigte sih ein Zusammenhangzwishen relativer Luftfeuhtigkeit und Partikelbildung. Die gebildeten Partikel sindstabil, und die positiv geladenen Partikel sind in ihrem Gröÿenspektrum in guterNäherung log-normalverteilt. Die Partikelbildung ist stark abhängig von der Auf-enthaltsdauer im Ein�ussbereih der Weihröntgenstrahlung. Eine Abhängigkeitder Partikelbildung vom Material, aus dem der Charger gefertigt ist, konnte nihtgemessen werden.Auÿerdem soll an dieser Stelle angemerkt werden, dass die verwendeten Weih-röntgenquellen vom Hersteller unter anderem für die Verwendung in der Elektro-nikindustrie in Reinräumen empfohlen werden.Problem: On the IC, LCD and PDP proess lines in a leanroom, ele-trostati harge may ause serious problem suh as dust adhesion,dieletri breakdown and orrosion from ozone on peripheral equip-ment.Solution: The soft X-ray method does not ause di�usion of dust partilesand provides a good ion balane that allows e�ient removal ofeletrostati harges without overshoot. Sine this method generatesno ozone, the eletrostati removal proess is kept lean and safe.Zitat aus einer Informationsbroshüre des Herstellers zu den Ionizern [9℄ (Hervor-hebung vom Autor)Aufgrund der in dieser Arbeit festgestellten Partikelbildung sei aber von einerVerwendung dieser Geräte in Reinräumen abgeraten, solange die Ursahen für diesesVerhalten niht besser bekannt sind.92



10.3 Partikelbeladung10.3 PartikelbeladungDie bipolare Di�usionsbeladung durh Weihröntgenstrahlung zeigte teilweise deut-lihe Untershiede zu der Beladung durh eine radioaktive Quelle (241Am).Für die Messung der Beladung von monodispersen Partikeln wurden DEHS- undPSL-Aerosole verwendet, in einem Gröÿenbereih von 20 bis 180 nm. Das gemesse-ne Verhältnis von geladenen Partikeln durh Weihröntgenstrahlung zu geladenenPartikeln durh 241Am ist in etwa proportional ist zum Logarithmus des Partikel-durhmessers. An der Untergrenze des gemessenen Bereihes ist dieses Verhältnisetwa 1, an der oberen Grenze 1,35 bis 1,40. Durh die Verwendung von Weihrönt-genstrahlung wird also immer eine gleihe oder etwas bessere Beladung als durheine radioaktive Quelle erziehlt.Bei einer Messung mit Ferritin-Partikeln (12 nm) wurden am Verteilungsmaxi-mum bei der Beladung mit Weihröntgenstrahlung nur etwa halb so viele Partikelgemessen wie bei der Beladung durh 241Am. Auÿerdem war die Verteilung durhdie Beladung mit Weihröntgenstrahlung breiter und die Lage des Maximums um1 nm in Rihtung gröÿere Partikel vershoben. Die Ursahen für diese Untershiedesind noh ungeklärt.Die Messung der Beladung eines polydispersen DEHS-Aerosols zeigte ein uner-wartetes Ergebnis. Hier war das Verhältnis von Partikeln, beladen durh Weih-röntgenstrahlung, im Vergleih zu denen, die durh eine radioaktive Quelle beladenwurden, im Bereih von 20 bis 100 nm teils deutlih kleiner als 1. Es konnte jedohauh hier ein Anstieg der Beladungse�zienz mit der Partikelgröÿe durh Weih-röntgenstrahlung im Vergleih zu einer radioaktiven Quelle festgestellt werden.
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10 Zusammenfassung und Ausblik10.4 AusblikDurh die experimentellen Untersuhungen im Rahmen dieser Diplomarbeit wurdenmehr Fragen aufgeworfen als beantwortet. Besonders beim Phänomen der Partikel-bildung durh den Ein�uss von Weihröntgenstrahlung ist noh vieles ungeklärt.Eine der wihtigsten Fragen, nämlih woraus die gebildeten Partikel bestehen, könn-te bereits in absehbarer Zeit durh massenspektrometrishe Untersuhungen geklärtwerden. Es sollte auÿerdem versuht werden, die gebildeten Partikel für eine elek-tronenmikroskopishe Untersuhung zu sammeln sowie wohlde�nierte Bedingungenabzusteken, unter denen die Partikelbildung auftritt, und sämtlihe Parameteraus�ndig zu mahen, von denen sie abhängt.Auh im Bereih der Partikelbeladung sind noh genauere Untersuhungen von-nöten. Besonders der Gröÿenbereih unter 20 nm sowie die Diskrepanz der Mess-ergebnisse der Beladung von monodispersen und polydispersen Aerosolen bedürfennoh einer genaueren Untersuhung.

94



11 AbstratThis diploma thesis presents the results of the experimental investigation of thebipolar di�usion harging of aerosols by means of soft X-rays as well as the nanopar-tile formation in a soft X-ray harger. Two Photoionizers (L9491, HamamatsuPhotonis, Japan) mounted on a self designed hamber made of aluminium wereused to generate the X-rays. A seond hamber with idential geometri dimensionsontaining a radioative soure (210Po or 241Am) was used as a radioative hargerfor omparison measurements.Experiments with monodisperse aerosols (DEHS and PSL) in the size rangefrom 20 to 180 nm showed, that the harging e�ieny of the X-ray harger isup to 35 - 40 % higher than the e�ieny of a radioative harger. Measurementswith polydisperse aerosols reveal a result that di�ers from the measurements withmonodisperse aerosols; a disrepany whih requires further researh.In the sope of investigation of the usability of the soft X-rays to ondition theeletrostati harge on aerosol partiles a substantial level of nanopartile formationwas observed. The mean diameter of the formed partiles is about 10 nm and mostof them (> 90 %) are eletrostatially neutral. It was found that the partileformation depends on the relative humidity and the residene time of the partilesin the harger. Experiments with a �ltered room air, dried with a membrane-dryer to RH values below 1 % show negligible partile formation. These partileformation e�ets were not observed in hargers equipped with radioative soures.In this work eletrial mobility spetra of the ions generated in the soft X-rayharger where experimentally determined. Eletrial mobility spetra of ions pro-dued by means of soft X-rays show very similar morphology to the ions generatedwith radioative soures, however with the abundane in favour of the X-rays.Disussion of the most important theories desribing the bipolar di�usion harg-ing proess of aerosols, and a hapter disussing the still rather limited literatureabout the topi of the bipolar di�usion harging of aerosols by means of soft X-raysompletes this diploma thesis.
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12 GlossarAerosol: Eine stabile Dispersion von festen und/oder �üssigen Partikeln in einemGasAerosol-Air: Bezeihnung für den Eingangs-Aerosolstrom zu einem DMAAnzahlkonzentration: Anzahl der Partikel pro VolumseinheitBreath-Air Filter: Filter, über den ein Drukausgleih zur umgebenden Atmo-sphäre hergestellt wird.Charger: Bezeihnet in der Aerosolphysik ein Instrument zur elektrostatishen Be-ladung von AerosolteilhenClassi�er: Ein di�erentieller Mobilitätsanalysator (DMA) mit �xer Hohspannungzur Erzeugung eines gröÿende�nierten Aerosols. Siehe auh Kapitel 6.1losed-loop: Eine Betriebsart eines DMA, bei dem Sheath-Air und Exess-Aireinen geshlossenen Kreislauf bilden, siehe auh Kapitel 6.1Collison-Zerstäuber: Ein Gerät zur Erzeugung von Aerosolen, siehe Kapitel 6.6CPC: Kondensationspartikelzähler: ein Gerät zur Messung der Anzahlkonzentra-tion eines Aerosols, siehe Kapitel 6.2Di�usionstrokner: Eine Vorrihtung zur Troknung von Aerosolen, siehe Kapitel6.7DMA: Di�erentieller Mobilitätsanalysator, siehe Kapitel 6.1EAD: Elektrisher Aerosoldetektor, siehe Kapitel 6.4Elektrospray: Ein Gerät zur Erzeugung von Nanoaerosolen, siehe Kapitel 6.8ESP: Elektrostatisher Absheider: ein Gerät zur Absheidung von elektrish ge-ladenen Partikeln, siehe Kapitel 6.5 97



12 GlossarExess-Air: Bezeihnung für die Abluft eines DMAFCE: Faraday-Cup-Elektrometer, ein elektrisher Partikeldetektor, siehe Kapitel6.3freie Weglänge: Der Weg, den ein Partikel in einem Medium, zwishen zwei auf-einanderfolgenden Zusammenstöÿen mit Molekülen des Mediums zurüklegtIonizer: In dieser Arbeit werden die verwendeten Weihröngten-Geräte als Ionizerbezeihnet (Hamamatsu PhotoIonizer L9491)Ladungsverteilung: Statistishe Verteilung, welhe aussagt, welher prozentualeAnteil der Partikel mit einem wievielfahen der Elementarladung geladen istLängenkonzentration: Summe der Durhmesser der Partikel pro VolumseinheitMassenkonzentration: Summe der Masse der Partikel pro VolumseinheitMobilitätsfraktion: Menge der Partikel eines Aerosols mit einer bestimmten elek-trostatishen Mobilitätmonodisperses Aerosol: Aerosol, bei dem alle Partikel die gleihe Gröÿe habenNanoaerosol: Aerosol bestehend aus NanopartikelnNanopartikel: Partikel mit einem Durhmesser von weniger als 100 nmOber�ähenkonzentration: Summe der Ober�ähen der Partikel pro Volumsein-heitopen-loop: Eine Betriebsart eines DMA, bei dem Sheath-Air und Exess-Air kei-nen geshlossenen Kreislauf bilden, siehe auh Kapitel 6.1polydisperses Aerosol: Aerosol, bei dem die Partikel vershiedene Gröÿe habenRotameter: Ein Instrument zur Messung des Volums�usses von Gasen oder Flüs-sigkeitenSample-Air: Bezeihnung für den Luftstrom des klassi�zierten Aerosols nah ei-nem DMASedimentation: Das Absinken von Shwebeteilhen aufgrund der Shwerkraft98



Setup: In dieser Arbeit wird der experimentelle Aufbau umgangssprahlih alsSetup bezeihnetSheath-Air: Bezeihnung für die Reinluft eines DMAVolumenkonzentration: Summe der Volumina der Partikel pro VolumseinheitWeihröntgen-Charger: Charger, zur elektrostatishen Beladung von Aerosolteil-hen Weihröntgenstrahlung verwendetWeihröntgenstrahlung oder weihe Röntgenstrahlung: Strahlung im langwelli-gen Bereih des RöntgenspektrumsX-ray: Englishsprahige Bezeihnung der Röntgenstrahlen
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